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Resumo
Nesta tese estudamos diversos aspectos da interac¸a˜o entre um a´tomo e uma superf´ıcie
diele´trica. Usamos a te´cnica de reflexa˜o seletiva para sondar a interac¸a˜o de longo alcance de
van der Waals para o Cs(8P). Para tal nivel, e´ previsto um acoplamento virtual ressonante
entre uma absorc¸a˜o atoˆmica no infra-vermelho e a emissa˜o te´rmica de uma superf´ıcie de
CaF2, de forma que seja poss´ıvel modificar a interac¸a˜o com a temperatura da janela. Ate´
agora, os resultados experimentais esta˜o em contradic¸a˜o com as estimac¸o˜es te´oricas. No´s
aprimoramos as predic¸o˜es te´oricas da dependeˆncia em temperatura da interac¸a˜o de van der
Waals levando em conta a evoluc¸a˜o da constante diele´trica com a temperatura, a partir de
novas medidas de reflectaˆncia de superf´ıcie de safira, CaF2 e BaF2. Observamos, em uma
experieˆncia tipo absorc¸a˜o saturada, linhas ine´ditas em torno da transic¸a˜o 6S1/2 → 8P , para
temperaturas do vapor pro´ximas a` ambiente, que atribu´ımos a d´ımeros previamente forma-
dos pelos feixes lasers. Em um regime da interac¸a˜o atomo-superf´ıcie a distaˆncias menores,
estudamos teoricamente o comportamento de a´tomos de he´lio adsorvidos en uma superf´ıcie
de LiF e submetidos a uma forc¸a externa. Analisamos a possibilidade de utilizar tal sistema
para a observac¸a˜o de oscilac¸o˜es de Bloch.
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Introduction ge´ne´rale
Cette the`se a e´te´ re´alise´e en cotutelle, une partie e´tant faite dans l’e´quipe LFAL (La-
borato´rio de F´ısica Atomica e Lasers) de l’Universidade Federal da Paraiba au Bre´sil, sous la
direction de Martine Chevrollier, et une autre partie dans l’e´quipe OCR (Optique Cohe´rente
a` Re´sonance) au LPL a` l’Universite´ Paris 13 en France, sous la direction de Daniel Bloch.
A proximite´ d’une surface, un atome voit sa structure modifie´e par l’interaction avec
celle-ci. Cette interaction peut eˆtre de´crite comme e´tant la superposition d’une interaction
re´pulsive de courte porte´e (pour des distances de quelques dixie`mes de nanome`tres) et d’une
interaction (ge´ne´ralement) attractive de longue porte´e [Hoi80].
L’interaction de longue porte´e entre un atome neutre et une surface non dispersive
donne lieu a` une interaction attractive, qui a e´te´ largement e´tudie´e the´oriquement depuis
les articles de F. London [Lon30] et de Lennard-Jones [Len32] (voir par exemple [McL63]).
Cette interaction peut eˆtre de´crite comme e´tant l’interaction entre le dipoˆle fluctuant de
l’atome et son image instantane´e induite sur la surface. Cette interaction est connue sous le
nom d’interaction de London-van der Waals (ou simplement interaction de van der Waals
(vdW)). Cette interaction, intrinse`quement attractive peut eˆtre de´crite par un potentiel
proportionnel a` −D2+D2z
16z3
, ou` z est la distance entre l’atome et la surface, et D est l’ope´rateur
du moment dipolaire e´lectrique, Dz e´tant sa projection selon la direction perpendiculaire a`
la surface. Cette interaction a une contribution scalaire (terme en D2) et une contribution
non-scalaire ( terme en D2z) qui peut donner lieu a` des transitions entre e´tats e´lectroniques
de meˆme parite´ [Bou01]. En ne´gligeant les contributions anisotropes [Pap94],[Che92] on a
D2z =
1
3
D2 et on peut re´crire l’interaction sous la forme VvdW = −C3/z3, ou` C3 est le
coefficient de vdW. Pour un atome dans un niveau e´lectronique |i〉, le coefficient de vdW
8
peut s’e´crire :
C3 =
1
16
∑
j
r(ωij, T ) |〈i|D|j〉|2 (1)
ou` la somme sur j se fait sur toutes les transitions atomiques virtuelles permises de fre´quence
ωij. Le facteur r(ωij, T ) est un coefficient de re´flexion qui de´pend des proprie´te´s optiques de
la surface et de la tempe´rature de l’environnement [Gor06]. Pour une distance atome-surface
z > λij/2π, ou` λij est la longueur d’onde optique de la transition ωij qui contribue de fac¸on
dominante au terme C3, les effets de propagation du rayonnement atomique doivent eˆtre pris
en compte.
En 1948, H.B.G. Casimir et D. Polder [Cas48] ont e´tudie´ les effets de retard de l’in-
teraction atome-surface de longue porte´e et ont montre´ que celle-ci peut eˆtre de´crite par un
potentiel du type −f(z)/z3. Pour z → 0 l’interaction peut eˆtre de´crite par le potentiel de
vdW en −C3/z3. Pour z →∞ le potentiel tend pour des atomes a` l’e´tat fondamental vers une
forme en −α/z4, ou` α est la polarisabilite´ atomique. Parallelement en 1948, H.B.G. Casimir
[Cas48-2] a e´tudie´ l’interaction entre deux re´flecteurs parfaits, plans, paralle`les, dans un vide
a` tempe´rature nulle et se´pare´s par une petite distance, et a montre´ que ceux-ci s’attiraient
mutuellement. Ce phe´nome`ne est un effet d’e´lectrodynamique quantique en cavite´, ou` une
diffe´rence de pression des modes e´lectromagne´tiques a` l’inte´rieur de la cavite´ par rapport a`
ceux de l’exte´rieur est responsable de l’interaction. Notons pour mieux comprendre le lien
entre l’apparence ≪ classique ≫ de l’interaction de vdW et la nature d’e´lectrodynamique
quantique en cavite´ de l’effet Casimir que l’interaction de vdW peut aussi eˆtre explique´e
comme une modification du de´placement de Lamb des niveaux atomiques due a` un change-
ment de la densite´ modale du champ e´lectromagne´tique du vide a` proximite´ de la surface
[Blo05].
A cause du comportement asymptotique en 1/z4 et du fait que ce re´gime n’est at-
teint que pour des distances atome-surface relativement grandes, l’influence, relativement
faible, de l’interaction asymptotique de Casimir-Polder sur le mouvement d’atomes au voi-
sinage de surfaces n’a e´te´ mis en e´vidence qu’assez re´cemment par E.A. Hinds et collabora-
teurs [Suk93]. Depuis, un nombre relativement petit d’expe´riences ont e´te´ effectue´es. citons,
par exemple : F. Shimizu [Shi01] a mesure´ l’interaction de Casimir-Polder en analysant la
re´flexion quantique d’un jet atomique incident sur une surface a` angle rasant ; E.A. Cornell
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et collaborateurs [Har05] ont mesure´ l’interaction de Casimir-Polder en observant la pertur-
bation sur la fre´quence d’oscillation du centre de masse d’un condensat de Bose-Einstein a`
proximite´ de la surface.
Diffe´rentes tentatives pour mesurer l’interaction de Casimir entre deux corps macro-
scopiques ont e´te´s faites (voir par exemple l’article [Lam03] pour une re´vision des mesures
expe´rimentales) depuis 1948. Depuis 1997, (date des mesures fait par S. Lamoreaux [Lam97]),
la possibilite´ de mesures pre´cises de l’interaction de Casimir a suscite´ un inte´reˆt notable dans
plusieurs domaines de la physique a` la fois du point de vue fondamental (par exemple des
tests de gravite´ non-Newtonienne [Bor01]) que du point de vue technologique (influence sur
le fonctionnement de syste`mes microelectrome´caniques (MEMs) [Lam03]). Pour obtenir une
bonne concordance entre the´orie et expe´rience, des corrections par rapport au calcul original
[Cas48-2] doivent eˆtre prises en compte, notamment : la rugosite´ de la surface ; le fait que la
surface est re´elle et non un mirroir parfait ; des corrections dues a` l’e´mission thermique des
surfaces.
L’e´mission thermique de surfaces peut aussi modifier les proprie´te´s atomiques : ainsi un
de´placement en e´nergie des niveaux de Rydberg a e´te´ observe´ en pre´sence d’un rayonnement
de corps noir [Hol84] ; la dure´e de vie apparente peut e´galement eˆtre modifie´e par absorption
de photons thermiques, comme observe´ par K.S. Lai et E.A. Hinds [Lai98] pour des atomes
de Rydberg dans une cavite´. Le nombre d’expe´riences sondant ces effets reste cependant tre`s
limite´. Pendant la pre´paration de cette the`se, l’e´quipe de E.A. Cornell a mesure´ des modifi-
cations avec la tempe´rature de l’interaction Casimir-Polder [Obr07] sur un condensat a` des
distances relativement importantes, allant de 7 µm a` 11 µm. On sait aussi qu’en re´gime de
champ proche, l’e´mission thermique a des caracte´ristiques tre`s diffe´rentes de celles du corps
noir. Re´cemment Greffet et collaborateurs [Gref02] ont e´tudie´ le rayonnement thermique en
champ proche d’une surface et montre´ que ce rayonnement est e´troit du point de vue spectral
et que l’e´mission a une cohe´rence spatiale.
Dans cette the`se nous nous inte´ressons a` un re´gime de distance atome-surface (z <
100 nm) qui est bien plus petite que la longueur d’onde de la transition dominante de l’ex-
pression 1 et aussi bien plus petite que la ≪ longueur thermique ≫ caracte´ristique donne´e par
λT = h¯c/kBT (par exemple, λT ≈ 7.6 µm a` tempe´rature ambiante). Nous nous inte´ressons
10
donc a` une interaction du type vdW en −C3/z3 en re´gime thermique de champ proche.
L’interaction de van der Waals entre un atome neutre et une surface dispersive peut eˆtre
exalte´e de fac¸on re´sonnante lorsqu’il existe des couplages re´sonnants (modifiant r(ωij, T ))
entre une transition atomique virtuelle et un mode de polariton de surface [Fic95],[Fai03].
De tels couplages peuvent modifier l’interaction en une attraction ge´ante, ou meˆme en une
interaction de vdW re´pulsive. Pour une surface non excite´e (T=0), le seul couplage re´sonnant
possible correspond a` une e´mission atomique virtuelle et une absorption d’un mode de po-
lariton [Fic95]. Un couplage re´sonnant donnant lieu a` une interaction vdW re´pulsive a e´te´
mesure´ par l’e´quipe OCR pour un atome Cs(6D3/2) en interaction avec une surface en saphir
[Fai99], [Fai03] (couplage entre l’e´mission virtuelle atomique 6D3/2 → 7P1/2 et une absorp-
tion de polariton de surface pour une longueur d’onde de 12.15µm). Une modification du
taux d’e´mission spontane´e due a` cette interaction re´sonnante avait aussi e´te´ mesure´e [Fai02].
Pour une surface thermiquement excite´e (T 6= 0), le phe´nome`ne inverse de celui observe´
dans [Fai99] peut a` priori eˆtre observe´ [Dut04],[Gor06], c’est-a`-dire un couplage re´sonnant
entre une e´mission thermique en champ proche des modes de surface et une absorption vir-
tuelle de l’atome. Ce couplage ne peut eˆtre efficace que si le mode d’e´mission virtuelle est
suffisamment peuple´ thermiquement (kBT ≥ h¯ωij). La the´orie pour l’interaction de vdW
entre un atome neutre situe´ dans un champ e´lectromagne´tique du vide en e´quilibre ther-
mique avec une surface die´lectrique dispersive a` tempe´rature non nulle a e´te´ de´veloppe´e
dans l’e´quipe OCR par M.P. Gorza et M. Ducloy [Gor06]. Le travail principal de cette the`se
pour la partie re´alise´e en France a consiste´ a` chercher a` mesurer expe´rimentalement un tel
couplage entre l’e´mission thermique de la surface et l’absorption atomique virtuelle. Pour
cela, nous avons e´tudie´ l’interaction entre un atome excite´ Cs(8P) qui pre´sente des absorp-
tions virtuelles importantes pour l’interaction de vdW a` 39 µm et 36 µm (8P3/2) et 29.5 µm
(8P1/2), et une feneˆtre de CaF2 qui pre´sente une re´sonance de surface autour de 24 µm.
Pour ces longueurs d’onde on a kBT ≈ h¯ωij pour des tempe´ratures autour de 400-500K et
nous nous attendons a` ce que la valeur de C3 diminue de moitie´ autour de 500K et devienne
ne´gative (interaction re´pulsive) autour de 700K pour le niveau 8P3/2 (respectivement 350K
et 600K pour le niveau 8P1/2).
De nombreuses techniques expe´rimentales ont e´te´ utilise´es pour mesurer l’interaction
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de vdW entre un atome neutre et une surface en particulier : la de´viation de jets d’atomes
par des plaques me´talliques [Ras69],[And88] ; la modification de la figure de diffraction
d’atomes [Gri99] ; la re´flexion d’atomes froids sur des ≪ miroirs ≫ a` atomes forme´s par une
onde e´vanescente re´pulsive (de´saccorde´e vers le bleu) [Lan96] ou sur des films magne´tiques
[Moh06]. Ces techniques faisant appel a` un effet me´canique ne sont ade´quates que pour des
e´tats atomiques de longue dure´e de vie (e´tat fondamental ou e´tat de Rydberg pour [And88]).
Depuis le de´but des anne´es 90, l’e´quipe OCR a utilise´ une technique spectroscopique, dite
de re´flexion se´lective (RS), pour mesurer l’interaction de vdW entre atome excite´ et sur-
face die´lectrique [Ori91],[Che92]. Cette technique a l’avantage de pouvoir eˆtre utilise´e pour
des e´tats excite´s de courte dure´e de vie et permet de sonder une e´paisseur de la vapeur de
≈ λopt/2π au voisinage de l’interface surface-vapeur, ou` λopt est la longueur d’onde optique
de la transition pour laquelle on sonde l’e´tat excite´. Une technique optique voisine utilisant
une cellule ultra-mince [Fic07] a aussi permis de ve´rifier la loi de distance en −C3/z3 de l’in-
teraction de vdW (e´paisseur de cellule variable de 40nm-130nm donc distance atome-surface
maximale de 20-65 nm).
Pour mesurer l’interaction de vdW, nous avons utilise´ la technique de re´flexion se´lective
[Duc91], en ajustant le spectre expe´rimental avec des courbes the´oriques bien connues [Duc91].
L’expe´rience est faite en utilisant une cellule a` vapeur scelle´e avec une feneˆtre en CaF2, de
construction spe´ciale. Les re´sultats que nous avons obtenus pour C3 a` l’interface avec le CaF2
sont en de´saccord avec la pre´diction the´orique. Nous avons cependant montre´ que les ajuste-
ments des spectres de RS obtenus sont compatibles avec un potentiel en −C3/z3 typique de
l’interaction de vdW, mais ne le sont pas avec un e´ventuel potentiel d’interaction −C2/z2,
pouvant eˆtre induit par une distribution de charges sur la surface [McG04], indiquant que
l’on observe vraisemblablement des modifications des formes de raies induites par l’interac-
tion de vdW.
Compte tenu du large de´saccord entre expe´rience et pre´dictions the´oriques pour le C3
a` l’interface avec le CaF2 et de la quasi-absence de donne´es sur la variation de la constante
die´lectrique (ǫ(ω, T )) avec la tempe´rature pour le CaF2, nous avons voulu mettre a` l’e´preuve
la solidite´ des pre´dictions the´oriques. Pour cela, nous avons re´alise´ des expe´riences permet-
tant d’obtenir ces informations permettant de raffiner les pre´dictions the´oriques pour la
variation de C3 avec la tempe´rature. Des mesures de re´flectance en tempe´rature, dans la
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re´gion spectrale de l’infrarouge lointain, de surfaces de saphir, BaF2 et CaF2 (effectue´es
en collaboration avec l’e´quipe ≪ Grandeurs radiatives et thermiques des mate´riaux ≫ du
CEMHTI d’Orle´ans), nous ont permis d’obtenir la constante die´lectrique, ǫ(ω, T ), pour ces
mate´riaux dans la gamme de tempe´rature effectivement utilise´e. Il nous a fallu, pour cela, a`
partir des donne´es expe´rimentales, ajuster les courbes de re´flectance en utilisant un mode`le
semi-quantique pour la constante die´lectrique [Sou04]. La prise en compte des changement de
la constante die´lectrique avec la tempe´rature (e´largissement et de´placement de la re´sonance
de surface) a surtout modifie´ les pre´dictions pour l’interaction entre un atome Cs(8P3/2) avec
une surface de BaF2, car la re´sonance de surface de ce mate´riau est voisine des transitions
atomiques mais plutoˆt confirme´ les pre´dictions pour le CaF2.
Pour mesurer l’interaction exerce´e sur les atomes par la surface, il est ne´cessaire de
monter une expe´rience auxiliaire d’absorption sature´e fournissant une re´fe´rence spectrosco-
pique en phase ≪ vapeur ≫ (c’est-a`-dire pour des atomes libres, ou seulement perturbe´s
par l’interaction de collisions atome-atome). En re´alisant cette expe´rience sur une vapeur
de ce´sium, avec des faisceaux intenses, nous avons observe´ des re´sonances e´troites ine´dites
dans la largeur Doppler des transitions 6S1/2 → 8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2. Nous avons re´alise´
diffe´rentes expe´riences pour analyser la nature de ces structures. Des faisceaux intenses a`
des fre´quences proches de la re´sonance atomique peuvent induire des effets non line´aires tels
que l’autofocalisation ou l’e´mission de faisceau conique [Abr90], qui peuvent se traduire par
des structures e´troites sur la transmission des faisceaux. D’un autre coˆte´, des re´sonances de
dime`res existent autour des niveaux 8P du ce´sium [Ban01], qui pourraient eˆtre a` l’origine
de ces structures e´troites observe´es. Les expe´riences mene´es nous permettent de suspecter
qu’une formation de dime`res de Cs, induites par les faisceaux lasers, est a` l’origine de ces
re´sonances supple´mentaires.
Dans la partie de cette the`se faite au Bre´sil nous nous inte´ressons de fac¸on the´orique
a` l’interaction atome-surface a` des distances atome-surface tre`s faibles. Quand l’atome s’ap-
proche a` quelques dixie`mes de nm de la surface, une interaction re´pulsive a lieu a` cause
de la superposition des nuages e´lectroniques de l’atome et de la surface. La combinaison de
ce potentiel re´pulsif, et du potentiel attractif de vdW, induit un puits de potentiel dans la
direction normale a` la surface, pour l’interaction atome-surface, de´nomme´ potentiel d’ad-
sorption [Hoi80]. Le potentiel d’adsorption peut avoir des e´tats lie´s qui sont des niveaux
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vibrationnels dans la direction perpendiculaire a` la surface, connus comme niveaux d’ad-
sorption. Ces niveaux d’adsorption ont de´ja` e´te´ signale´s dans des expe´riences de diffraction
atomique sur des surfaces ( par exemple [Der78] et [Ril07]). Nous avions auparavant propose´
une technique radiative pour transfe´rer des atomes froids, incidents sur la surface, vers un
niveau d’adsorption du potentiel d’interaction pour un atome a` l’e´tat fondamental [Pas06].
Les atomes pie´ge´s dans un niveau vibrationnel du potentiel d’adsorption sont libres de se
propager dans le plan paralle`le a` la surface et peuvent subir des effets de la corrugation de
la surface qui induisent, dans le cas d’une surface cristalline, un potentiel re´pulsif pe´riodique
dans le plan paralle`le a` la surface [Hoi80].
Le proble`me d’une particule dans un potentiel pe´riodique est bien connu [Ash76], et
conduit pour la particule a` des bandes d’e´nergies possibles ou interdites. Quand, en plus du
potentiel pe´riodique, la particule est soumise a` une force statique, elle pre´sente un mouve-
ment oscillatoire, connu comme oscillations de Bloch [Har04]. Le phe´nome`ne d’oscillations de
Bloch n’a pas e´te´ observe´ pour le syste`me propose´ originalement (e´lectrons dans un re´seau
cristallin soumis a` un champ e´lectrique), mais, dans les 20 dernie`res anne´es, il a e´te´ observe´
dans de nombreux syste`mes tels que : e´lectrons dans des super-re´seaux [Was93] ; atomes
froids dans un re´seau optique [Ben96] ; et photons dans une structure pe´riodique d’indices
[Sap03]. Nous proposons ici un nouveau syste`me pour l’observation d’oscillations de Bloch :
un atome neutre adsorbe´ sur une surface die´lectrique cristalline et soumis a` une force externe.
Nous re´alisons des calculs pour un atome d’He´lium neutre en interaction avec une surface
de LiF (dont les niveaux vibrationnels ont e´te´ obtenus par [Der78] et [Ril07]) pour analyser
la faisabilite´ de ce syste`me.
Le plan de cette the`se est le suivant :
– Dans le chapitre I nous pre´sentons the´oriquement l’interaction de van der Waals entre
un atome neutre et une surface dispersive a` tempe´rature non nulle. Nous discutons
aussi le choix du syste`me (atome+surface) e´tudie´ pour les expe´riences de re´flexion
se´lective et pre´sentons des calculs de pre´dictions pre´liminaires pour la constante de
van der Waals.
– Dans le chapitre II nous pre´sentons les mesures de re´flectance en fonction de la
tempe´rature obtenues pour des surfaces de saphir, de CaF2 et de BaF2. Nous dis-
cutons des ajustements qui permettent d’extraire des constantes die´lectriques pour
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des tempe´ratures dans la gamme 22˚ C a` 500˚ C. Nous finissons ce chapitre par un
raffinement des pre´dictions the´oriques pour la constante de van der Waals.
– Dans le chapitre III nous de´crivons la technique de re´flexion se´lective, du principe aux
formes de raies pre´vues en pre´sence d’une interaction du type vdW entre atome et
surface. Nous de´crivons aussi les formes de raies pre´vues dans le cas d’une interaction
de surface du type −C2/z2 qui peut eˆtre induite par des charges distribue´es sur la
surface.
– Dans le chapitre IV nous pre´sentons les expe´riences de re´flexion se´lective sur les
transitions 6S1/2 → 8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2 du ce´sium a` l’interface de surfaces de
saphir et CaF2. Nous de´crivons le montage expe´rimental, la cellule et la me´thode
d’ajustement des courbes expe´rimentales utilise´e, permettant d’obtenir des valeurs
de la constante de vdW. Nous discutons les re´sultats obtenus.
– Dans le chapitre V nous pre´sentons l’observation de re´sonances supple´mentaires
autour des transitions 6S1/2 → 8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2 et de´crivons diffe´rentes
expe´riences re´alise´es pour caracte´riser celles-ci.
– Dans le chapitre VI nous discutons une proposition the´orique pour l’observation
d’oscillations de Bloch pour des atomes d’He adsorbe´s sur une surface de LiF et
soumis a` une force externe.
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Chapitre 1
Interaction de van der Waals entre un
atome neutre et une surface
die´lectrique dispersive a` tempe´rature
non nulle
Deux corps e´lectriquement neutres tre`s proches l’un de l’autre peuvent eˆtre influence´s
par des interactions e´lectromagne´tiques dues aux forces de Coulomb existant entre les diffe´rents
moment e´lectriques du de´veloppement multipolaire de leur distribution de charges. Le cas
particulier ou` l’interaction se fait entre deux dipoˆles e´lectriques s’appelle ge´ne´ralement inter-
action de van der Waals (vdW). Cette interaction de vdW peut avoir lieu entre des dipoˆles
permanents (par exemple l’interaction entre mole´cules polaires), entre un dipoˆle permanent
et un dipoˆle induit (appele´ aussi force de Debye) et entre un dipoˆle instantane´ et un dipoˆle
induit (Force de London [Lon30]), qui sera le cas qui nous inte´ressera dans cette the`se.
Un atome neutre proche d’une surface interagit avec celle-ci. A tre`s courte porte´e (a`
des distances comparables au rayon atomique) cette interaction est re´pulsive en raison de la
superposition des nuages e´lectroniques de l’atome et de la surface. A plus longue porte´e le
dipoˆle e´lectrique de l’atome interagit avec le dipoˆle image induit sur la surface. Dans cette
interaction longue porte´e on peut conside´rer deux re´gimes diffe´rents :
– i) Celui ou` l’atome est place´ a` moins d’une longueur d’onde re´duite (z << λij/2π),
ou` λij est la longueur d’onde de la transition atomique virtuelle dominante pour
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l’interaction de vdW. Dans ce cas nous pouvons ne´gliger les effets de propagation non
instantane´e de la lumie`re et le potentiel d’interaction se comporte comme −C3/z3.
– ii) Pour z > λij/2π, les effets de retard doivent eˆtre pris en compte en modifiant la
forme fonctionnelle du potentiel, qui tend asymptotiquement vers −C4/z4 [Cas48].
Nous nous inte´resserons dans ce chapitre au re´gime non-retarde´ de l’interaction atome-
surface longue porte´e (vdW), car notre technique expe´rimentale permet de sonder les atomes
a` moins de 100 nm de la surface, alors que la longueur d’onde du champ rayonne´ par les
fluctuations du dipoˆle atomique est plutoˆt de quelques dizaines de microme`tres pour les e´tats
atomiques spe´cifiques que nous conside´rerons.
1.1 Interaction de van derWaals entre un atome neutre
et une surface parfaitement re´fle´chissante.
Nous allons dans cette section traiter le proble`me de l’interaction longue porte´e entre
un atome neutre et une surface parfaitement re´fle´chissante (ǫ = −∞, ou` ǫ est la constante
die´lectrique) en utilisant le formalisme de l’image die´lectrique. Nous analyserons le cas d’une
interaction non retarde´e.
Figure 1.1 – Illustration du dipoˆle atomique et de son image die´lectrique dans la surface.
Soit l’espace divise´ en deux re´gions semi infinies I et II (voir figure (1.1)), la re´gion I
correspondant au vide et la re´gion II a` un re´flecteur parfait (ǫ = −∞) semi infini. Conside´rons
un atome neutre situe´ dans la re´gion I, comme un dipoˆle e´lectrique fluctuant, de´signe´ par le
vecteur ~d, situe´ a` une distance z de la surface. Ce dipoˆle produit sur la surface un dipoˆle image
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~d′ (voir figure (1.1)), qui a une composante dans la direction perpendiculaire a` l’interface
e´gale a` la composante dz atomique (d
′
z = dz) et une composante paralle`le a` l’interface oppose´e
a` celle du dipoˆle atomique (d′|| = −d||). Le champ e´lectrique produit par le dipoˆle ~d′ a` la
position du dipoˆle ~d est (dans le syste`me gaussien d’unite´s) :
~E = −1
2
1
(2z)3
[
~d′ − 3
(
~d′ · ~uz
)
~uz
]
(1.1)
ou` ~uz est un vecteur unitaire dans la direction perpendiculaire a` l’interface. L’e´nergie de
l’interaction entre le dipoˆle ~d et le champ ~E est V = − ~E · ~d. On a donc, en tenant compte
de ce que d′|| = −d|| et d′z = dz :
V = − 1
16z3
[
d2|| + 2d
2
z
]
(1.2)
Cette interaction est responsable d’un de´placement du niveau d’e´nergie de l’e´tat e´lectro-
nique de l’atome. Nous pouvons calculer ce de´placement en conside´rant cette interaction
comme une perturbation du syste`me ≪ atome isole´ + surface isole´e ≫. En faisant appel au
principe de correspondance, le hamiltonien d’interaction s’e´crit :
Hint = − 1
16z3
[
D2|| + 2D
2
z
]
= − 1
16z3
[
~D2 +D2z
]
(1.3)
ou`D|| etDz sont, respectivement, les composantes de l’ope´rateur moment dipolaire e´lectrique
( ~D) paralle`le et perpendiculaire a` la surface. En utilisant la the´orie des perturbations de la
me´canique quantique on peut calculer le de´placement d’e´nergie d’un niveau atomique |i〉
induit par le hamiltonien d’interaction :
∆Ei = − 1
16z3
(
〈i|D2 |i〉+ 〈i|D2z |i〉
)
(1.4)
ou` |i〉 est un e´tat e´lectronique de l’atome sans perturbation. Si l’on conside`re que l’e´tat
e´lectronique |i〉 a une syme´trie sphe´rique on a 〈i|D2z |i〉 = 13〈i|D2|i〉 et on peut e´crire :
∆Ei = − 1
12z3
〈i|D2|i〉 (1.5)
On remarque que malgre´ le fait que la valeur moyenne de l’ope´rateur moment dipolaire
e´lectrique est nulle (〈i|D|i〉 = 0), on a (〈i|D2|i〉 6= 0). L’interaction de vdW est proportion-
nelle au carre´ du moment dipolaire de l’e´tat e´lectronique de l’atome. Or, plus l’atome est
dans un e´tat excite´, plus le moment dipolaire est, en principe, grand et donc plus l’interaction
de vdW avec un re´flecteur parfait sera grande (notamment pour des atomes de Rydberg). En
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utilisant l’expansion I =
∑
j |j〉〈j| (ou` I est l’ope´rateur identite´) on peut re´crire l’e´quation
(1.5) comme :
∆Ei = −C
i(RP )
3
z3
= − 1
12z3
∑
j
|〈i|D|j〉|2 (1.6)
La somme en j dans l’e´quation pre´ce´dente indique que pour calculer l’interaction de vdW il
faut faire la somme des moments dipolaires e´lectriques sur toutes les transitions atomiques
possibles. Dans l’expression 1.6 on a introduit le coefficient de van der Waals C3 avec :
C
i(RP )
3 =
1
12
∑
j
|〈i|D|j〉|2 (1.7)
ou` l’exposant (RP ) de´note ≪ Re´flecteur Parfait ≫.
1.2 Interaction de van der Waals avec une paroi die´lec-
trique dispersive a` tempe´rature nulle
Pour une surface die´lectrique dispersive, le dipoˆle image induit dans la surface de´pend
de la constante die´lectrique du mate´riau, modifiant l’interaction de vdW par rapport a` 1.6.
La constante die´lectrique peut eˆtre complexe (ǫ(ω) = ǫ1(ω)+ iǫ2(ω)) signifiant qu’une partie
de l’e´nergie e´lectromagne´tique peut eˆtre absorbe´e en volume.
Le de´placement de l’e´nergie d’un niveau atomique induit par l’interaction de vdW
peut toujours eˆtre calcule´ par une approche perturbative en utilisant la the´orie de la re´ponse
line´aire [McL63] (qui de´crit la re´ponse line´aire d’un syste`me a` une excitation via la de´finition
d’une fonction temporelle appele´e susceptibilite´). La correction au second ordre de la the´orie
de perturbation s’e´crit [Wyl85] :
∆Ei,I = −1
h¯
P
∑
j,J
|〈i⊗ I|D · E|j ⊗ J〉|2
(ωj − ωi) + (ωJ − ωI) (1.8)
ou` les e´tats de´note´s par des lettres majuscules sont les e´tats propres du ≪ reste du syste`me
physique ≫ (surface + champ du vide) , ω de´note l’e´nergie de chaque e´tat divise´ par la
constante de Planck, et P de´note la partie principale.
Si l’on conside`re l’atome dans l’e´tat fondamental d’un tel syste`me a` tempe´rature nulle
(c’est-a`-dire que l’e´tat I est l’e´tat fondamental du ≪ reste du syste`me ≫ ) on a (ωj −ωi) > 0
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et (ωJ − ωI) > 0 donc l’expression (1.8) n’a pas de poˆles et la partie principale est l’ex-
pression elle meˆme. Dans ce cas on peut re´crire (1.8) en utilisant les susceptibilite´s tenso-
rielles pour le moment dipolaire atomique pour le niveau |i〉 (χ(i)a,b(iu)) et pour le champ
e´lectromagne´tique (Ψa,b(iu)), calcule´es pour des fre´quences imaginaires [McL63] (a,b sont
les coordonne´es carte´siennes (a,b=x,y,z)) :
∆Ei = − h¯
2π
∫ ∞
0
duχ
(i)
a,b(iu)Ψa,b(iu) (1.9)
Les susceptibilite´s de´crivent la re´ponse line´aire d’un syste`me, ulte´rieurement a` une excita-
tion externe (principe de causalite´) : elles doivent donc eˆtre analytiques du point de vue
mathe´matique [Lan67]. Nous pouvons donc utiliser leur extension analytique pour calculer
les susceptibilite´s a` des fre´quences imaginaires de sorte que χ
(i)
a,b(iu) soit re´elle. En e´crivant
une relation line´aire entre le dipoˆle fluctuant atomique et le champ re´fle´chi sur la surface
(Ea =
∑
bΨa,bdb) et a` partir de l’expression (1.1) on peut e´crire la susceptibilite´ du champ
e´lectrique comme e´tant : 
Ψxx = Ψyy =
1
8z3
ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1
Ψzz =
1
4z3
ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1
Ψa,b6=a = 0
La susceptibilite´ du dipoˆle atomique s’e´crit[Wyl85] :
χ
(i)
ab (ω) =
2
h¯
∑
j
ωij〈i|Da|j〉〈j|Db|i〉
ω2ij − ω2
(1.10)
ou` ωij = (Ej−Ei)/h¯. En remplac¸ant les expressions des susceptibilite´s dans (1.9) on obtient
un de´placement d’e´nergie du type −C3/z3 avec :
C
(i)
3 =
1
12
∑
j
r(ωij) |〈i|D|j〉|2 (1.11)
ou` nous avons introduit le coefficient de re´flection die´lectrique qui vaut pour un atome dans
l’e´tat fondamental et une surface non excite´e (T=0) :
r(ωij) =
2
π
∫ ∞
0
ǫ(iu)− 1
ǫ(iu) + 1
ωij
ω2ij + u
2
du (1.12)
ou` ǫ(iu) est l’extension analytique dans le plan complexe de la constante die´lectrique de´pendante
de la fre´quence.
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Reconside´rons maintenant le proble`me (expression (1.8)) pour un atome excite´ pour
une surface a` tempe´rature nulle. Dans ce cas, (ωj−ωi) peut eˆtre ne´gatif et l’expression (1.8)
peut avoir des poˆles. En utilisant l’identite´ mathe´matique P
(
1
x
)
= 1x+in +iπδ(x), n → 0+
on obtient [Wyl85],[Fai99] :
∆Ei = − h¯
2π
∫ ∞
0
duχ
(i)
a,b(iu)Ψa,b(iu) +
∑
a,b,j
〈i|Da|j〉〈i|Db|j〉Re (Ψab(ωij))
 θ(−ωij) (1.13)
ou` Re(f) de´note la partie re´elle de f et ou` θ(ω) est la fonction de Heavyside (θ(ω) = 0 pour
ω < 0 et =1 pour ω ≥ 0). Dans ce cas nous pouvons toujours e´crire le coefficient C3 sous la
forme (1.11) avec le coefficient de re´flexion e´crit :
r(ωij) =
2
π
∫ ∞
0
ǫ(iu)− 1
ǫ(iu) + 1
ωij
ω2ij + u
2
du︸ ︷︷ ︸
I
+2Re
(
ǫ(|ωij|)− 1
ǫ(|ωij|) + 1
)
θ(−ωij)︸ ︷︷ ︸
II
(1.14)
Le premier terme de l’e´quation (1.14) est une contribution non re´sonnante de l’inter-
action de vdW. Ce terme de´pend de la fre´quence de transition atomique (ωij) mais aussi
des proprie´te´s optiques du mate´riau sur tout le spectre de fre´quence. Pour des raisons de
causalite´ (proprie´te´s mathe´matiques lie´es a` l’analycite´ des susceptibilite´s [Lan67]), le terme
I de l’e´quation (1.14) de´croˆıt de fac¸on monotone avec |ωij|, ce qui implique qu’il soit borne´
par [0 < I < 1].
Le terme II de l’e´quation (1.14) n’existe que pour ωij < 0 (Ei > Ej)) c’est-a`-dire pour
des transitions virtuelles atomiques en e´mission, et n’existe donc pas pour un e´tat atomique
fondamental. Le signe du terme II n’est pas de´termine´ et ce terme n’est pas limite´. En effet
nous voyons que la fonction
ǫ(|ωij |)−1
ǫ(|ωij |)+1 peut avoir des poˆles (ǫ(|ωij|) + 1 = 0) pour lequel
le terme II est divergeant. Ce terme peut donc contribuer a` des valeurs du coefficient de
re´flexion (r(ωij)) ≪ anormalement ≫ grandes, ce qui peut donner lieu a` une attraction de
vdW ge´ante ou a` une contribution ne´gative au coefficient de re´flexion. Si la transition ato-
mique pour laquelle r(ωij) < 0 contribue de fac¸on importante a` C3 (somme de l’e´quation
(1.11)), nous pouvons obtenir une valeur de C3 ne´gative. Dans ce cas nous rencontrons
un cas comple`tement non usuel ou` l’interaction de vdW est re´pulsive au lieu de l’interac-
tion ≪ universellement ≫ attractive normalement rencontre´e pour une interaction ≪ instan-
tane´e ≫ dipoˆle-dipoˆle image. Physiquement ce terme est duˆ a une contribution re´sonnante
entre une e´mission virtuelle atomique et une absorption par un mode de polariton de sur-
face (la re´sonance de surface e´tant donne´e par les poˆles du terme II de l’e´quation (1.14)). Le
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terme II de l’e´quation(1.14) repre´sente la contribution des modes de polariton de surface a` la
fre´quence des transitions atomiques. Pour comprendre l’interaction de vdW dans le cadre de
la the´orie de l’image die´lectrique, nous pouvons expliquer le cas d’une interaction re´pulsive
de la fac¸on suivante : le dipoˆle instantane´ de l’atome interagit avec le dipoˆle image dans la
surface, mais ce dernier n’est pas instantane´. En effet, comme la fre´quence de vibration du
dipoˆle atomique est proche de la re´sonance de surface, le dipoˆle image met un certain temps
pour se construire, ce qui implique que celui-ci n’est plus en phase avec le dipoˆle atomique.
Il se peut qu’on retrouve une situation ou` les deux dipoˆles sont en opposition de phase. Dans
ce cas l’interaction entre eux est re´pulsive.
Une telle interaction de vdW re´pulsive a e´te´ de´tecte´e dans l’e´quipe OCR du LPL il y a
de´ja` plusieurs anne´es [Fai99-2]. Dans cette expe´rience l’interaction de vdW entre un atome
de Cs(6D3/2) et une surface de saphir avait e´te´ mesure´e. Pour ce syste`me, la principale
contribution a` la somme de e´quation (1.11) vient de la transition virtuelle en e´mission entre
le niveau 6D3/2 et le niveau 7P1/2 qui a pour longueur d’onde λ = 12.15 µm. La surface
de Saphir posse`de pre´cise´ment une re´sonance de polariton en quasi-co¨ıncidence avec cette
longueur d’onde. Ce couplage re´sonnant donne lieu a` une interaction de vdW re´pulsive.
1.3 Interaction avec une surface dispersive a` tempe´ra-
ture non nulle
Dans la section ante´rieure nous avons vu que l’interaction re´sonnante entre l’atome et
la surface (a` T=0) n’avait lieu que quand l’atome avait une transition en e´mission proche
de la re´sonance de surface. Un couplage re´sonnant avec une absorption atomique n’est pas
possible car il faudrait avoir un couplage avec une surface e´missive ce qui n’est pas le cas
a` T=0 : les modes de polariton re´sonnant avec la transition atomique ne sont en effet pas
peuple´s. Mathe´matiquement nous avons traduit cela en conside´rant que dans l’expression
(1.8) on a toujours (ωJ − ωI) > 0, ce qui veut dire que l’expression (1.8) n’a des poˆles que
pour une transition atomique en e´mission (ωj − ωi) < 0. Si nous conside´rons maintenant la
situation ou` T 6= 0, et ou` T est suffisamment grand pour avoir une surface e´missive dans des
modes correspondant a` une transition atomique en absorption, un couplage re´sonnant entre
e´mission de surface et absorption atomique peut avoir lieu. En revenant sur l’expression (1.8)
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cela veut dire qu’a` T 6= 0, on peut avoir une situation ou` (ωJ − ωI) < 0 (syste´me ≪ sur-
face+champ du vide ≫ dans un e´tat excite´ I) et il est donc possible d’avoir des poˆles pour
(ωj−ωi) > 0. En revanche, tant que les transitions atomiques importantes pour l’interaction
de vdW sont telles que h¯ωij >> kBT , ou` kB est la constante de Boltzman, nous pouvons
conside´rer que T = 0 car les modes de polariton de fre´quence ωij ne seront pas peuple´s.
En 2006 M.-P. Gorza et M. Ducloy [Gor06] ont de´veloppe´ une the´orie qui prend en
compte la contribution re´sonnante entre les e´missions de surface et une transition atomique
en absorption, pre´voyant un changement de la valeur du coefficient de vdW C3 avec la
tempe´rature de la surface (l’ide´e e´tait de´ja` discute´ par l’e´quipe auparavant [Dut04]).
Dans [Gor06] on conside`re une situation ou` un atome est place´, au voisinage d’une
surface, dans un rayonnement en e´quilibre thermique avec la surface. Dans le cas ou` la
tempe´rature de la surface n’est pas nulle, l’expression (1.8) doit eˆtre modifie´e en introduisant
la probabilite´ de retrouver le champ du vide dans l’e´tat I
(
p(I) = e
−EI/kBT∑
I
e−EI/kBT
)
, et nous
obtenons donc [Gor06] :
∆Ei,I = −1
h¯
P
∑
I,j,J
p(I)
|〈i⊗ I|D · E|j ⊗ J〉|2
(ωj − ωi) + (ωJ − ωI) (1.15)
A partir de cette expression il est possible d’e´crire le de´placement d’e´nergie, toujours selon
la forme de l’e´quation (1.11), avec le coefficient de re´flexion donne´ par :
r(ωij) = r1(ωij) + r2(ωij)θ(−ωij) + r3(ωij)θ(ωij) (1.16)
ou` r1(ωij) est le terme non re´sonnant de l’interaction donne´ par une somme de Matsubara :
r1(ωij) =
2kBT
h¯
∞∑
k=0
′ ǫ(iξk)− 1
ǫ(iξk) + 1
2ωij
ω2ij + ξ
2
k
(1.17)
avec ξk = k(2πkBT/h¯) et le symbole
∑′ indique que le terme avec k=0 doit eˆtre multiplie´
par 1/2. Ce terme se re´duit a` l’equation 1.12 pour une tempe´rature nulle.
Le terme re´sonnant r2(ωij)Θ(−ωij), n’existe que pour ωij < 0, c’est a` dire pour une
transition atomique en e´mission.
r2(ωij) = 2Re
[
ǫ(|ωij|)− 1
ǫ(|ωij|) + 1
]
1
1− e−
h¯|ωij|
kBT
(1.18)
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Ce terme est e´gal au produit du terme II de l’e´quation (1.14) par un terme qui de´pend du
nombre de photons dans le mode de surface a` fre´quence ωij. Pour T = 0 on a
(
1− e−
h¯ωij
kBT
)−1
=
1 et on retrouve le terme II de l’e´quation (1.11).
Le terme re´sonnant r3(ωij)Θ(ωij) n’existe que pour ωij > 0, c’est-a`-dire pour une
transition atomique en absorption. On a :
r3(ωij) = −2Re
[
ǫ(ωij)− 1
ǫ(ωij) + 1
]
e
−
h¯ωij
kBT
1− e−
h¯ωij
kBT
(1.19)
Ce terme a un signe oppose´ par rapport au signe de r2(ωij) et
e
−
h¯ωij
kBT
1−e
−
h¯ωij
kBT
donne la nombre de
photons dans le modes de polariton de fre´quence ωij. Naturellement le nombre de photons
dans le mode s’annule pour T = 0, et r3(ωij) = 0 a` T = 0. Ce terme ne donne une contribu-
tion significative que pour des tempe´ratures telles que kBT ≥ h¯ωij.
Le changement de l’interaction de vdW duˆ au terme r3(ωij) est le phe´nome`ne phy-
sique syme´trique par rapport a` celui observe´ par Failache et collaborateurs [Fai99-2]. Dans
[Fai99-2] le changement de vdW etait duˆ a` un couplage re´sonnant entre les e´missions vir-
tuelles atomiques et des absorptions de modes de surface (terme r2(ω)). Le terme r3(ωij)
est duˆ au contraire a` un couplage re´sonnant entre des e´missions thermiques de la surface et
des absorptions virtuelles de l’atome. On note aussi que, tandis que le phe´nome`ne observe´
par Failache et al [Fai99-2] n’existe que pour des niveaux atomique excite´s, l’influence de
r3(ωij) sur l’interaction de vdW existe aussi pour un niveau fondamental, meˆme si en pra-
tique, pour la plupart des syste`mes atomiques ce terme est ne´gligeable pour de tel niveaux
car on a dans des conditions expe´rimentales normales kBT << h¯ω0j (ou` |0〉 repre´sente le
niveau fondamental). D’apre`s l’e´quation (1.18), le terme re´sonnant avec une e´mission ato-
mique de´pend lui aussi de la tempe´rature. Cette de´pendance n’a pas e´te´ recherche´e dans
[Fai99-2]. En effet le couplage re´sonnant pour l’e´mission entre les niveaux 6D3/2 et 7P1/2 de
l’atome de Cs correspond a` une longueur d’onde d’environ 12µm. Pour avoir h¯ωkBT
= 1 pour
cette transition nous devrions avoir une tempe´rature de surface de 1200K. Or les expe´riences
furent plutoˆt faites pour des tempe´ratures de surface entre 373K et 523K. Pour 523K on a(
1− e−
h¯ωij
kBT
)−1
= 1.11 soit un changement de 10% par rapport a` la valeur a` T=0, ce qui est
dans les barres d’erreurs expe´rimentales obtenues.
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Nous nous sommes propose´ dans cette the`se de voir un changement de l’interaction
de van der Waals duˆ a` un changement du terme r3(ωij) avec la tempe´rature (expe´riences
de´crites dans le chapitre IV). Pour cela nous devons choisir un niveau atomique qui posse`de
des transitions en absorption donnant une importante contribution a` l’interaction de van der
Waals pour lequel il est possible d’avoir kBT ≥ h¯ωij pour des tempe´ratures raisonnables du
point de vue expe´rimental, de fac¸on a` ce que le terme e
−
h¯ωij
kBT
1−e−
h¯ωij
kBT
soit important (au moins
≈ 1). Ceci revient a` chercher des transitions dans le domaine de l’infrarouge thermique
(λ > 10 µm). Il nous faut aussi une surface qui ait une re´sonance de mode de polariton au-
tour de ces longueurs d’ondes. Nous discuterons le choix de l’atome et de la surface e´tudie´e
dans les sections 1.6 et 1.7.
Comportement du coefficient de re´flexion a` haute tempe´rature
Conside´rons la limite kBT >> h¯ωij (T →∞). Pour le coefficient en tempe´rature de r2
(1.18) on a :
LimT→∞
1
1− e
h¯|ωij|
kBT
=
kBT
h¯ |ωij| (1.20)
de meˆme pour le coefficient en tempe´rature du terme r3 (1.19) on a :
LimT→∞
e
−
h¯ωij
kBT
1− e−
h¯ωij
kBT
=
kBT
h¯ωij
(1.21)
ainsi les termes r2(ωij) et r3(ωij) sont line´aires en T dans la limite kBT >> h¯ωij (voir
figure (1.2)). Pour le terme r1(ωij), a` la limite T → ∞, les valeurs de ξk pour k ≥ 1
sont suffisamment grandes pour avoir
2ω2ij
ω2ij+ξ
2
k
→ 0. Donc dans la somme de Matsubara seul
le premier terme k=0 doit eˆtre pris en compte, et on obtient r1(ωij) =
2kBT
h¯ωij
ǫ(0)−1
ǫ(0)+1 : le
comportement de r1(ωij) est lui aussi line´aire avec T dans la limite kBT >> h¯ωij.
1.4 Comparaison avec les expe´riences du groupe de
E.A. Cornell
Re´cemment le groupe de Cornell [Obr07] a mesure´ une de´pendance en tempe´rature
de l’interaction de Casimir-Polder entre un condensat de Bose-Einstein de rubidium et une
surface die´lectrique. Dans cette expe´rience la surface die´lectrique (silice fondue) est chauffe´e
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Figure 1.2 – Valeurs des termes de densite´ de mode de polariton, 1/
1− e−h¯|ωij|kBT
 et
e
−
h¯ωij
kBT /
(
1− e
−h¯ωij
kBT
)
, en fonction de kBT/h¯ωij. On note un comportement lineaire avec T
pour des hautes tempe´ratures
par rayonnement laser a` des tempe´ratures entre 310 K et 605K, l’environnement (parois de
la cellule) e´tant maintenu a` tempe´rature ambiante. Le changement sur la force d’attraction
Casimir Polder a e´te´ observe´ en mesurant la fre´quence d’oscillation collective d’un condensat
place´ entre 7µm et 11µm de la surface. Notre proposition d’expe´rience pre´sente des diffe´rences
fondamentales par rapport a` celle du groupe de E. Cornell [Obr07]
1. Nous cherchons a` regarder un changement d’interaction dans une situation d’e´quilibre
thermique. C’est-a`-dire que le changement est duˆ a` une modification de la densite´
modale du spectre e´lectromagne´tique du vide en e´quilibre avec la surface et l’environ-
nement, alors que le groupe de E.A. Cornell sonde une diffe´rence de spectre entre le
champ e´mis par la surface et le champ e´mis par l’environnement, ce qui donne lieu a`
une force proportionnelle a`
T 2S−T 2E
z3 ou` TS et TE sont respectivement les tempe´ratures
de la surface et de l’environnement [Ant06].
2. L’expe´rience du groupe de E.A. Cornell sonde les atomes situe´s en champ lointain
par rapport a` la ≪ longueur thermique ≫ λT = h¯c/kBT soit ≈ 7.6 µm, a` tempe´rature
ambiante. Dans notre expe´rience nous nous inte´resserons a` des effets thermiques en
champ proche.
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3. Le groupe de E.A. Cornell s’inte´resse a` des atomes dans le niveau fondamental pour
lesquels aucun processus re´sonnant avec le champ thermique n’est possible, tandis que
nous nous inte´ressons justement a` un couplage re´sonnant entre le champ thermique et
les transitions atomiques. Le fait d’avoir cette re´sonance permet en principe d’amplifier
l’interaction entre le champ thermique et l’atome de fac¸on a` ce que cette interaction,
a` priori faible dans les conditions d’e´quilibre thermique qui nous inte´ressent, devienne
mesurable.
1.5 Changement de la dure´e de vie des niveaux ato-
miques duˆ a` la pre´sence de la surface
Il est bien connu que le couplage entre les niveaux atomiques et le champ du vide est
responsable de l’e´mission spontane´e. Ainsi la pre´sence de surfaces qui modifient la distribu-
tion modale du champ de vide peut modifier la dure´e de vie des niveaux excite´s atomiques
[Kle81]. Un exemple remarquable d’une telle modification sur les proprie´te´s e´missives d’un
atome est l’inhibition de l’e´mission spontane´e due a` des cavite´s ne posse´dant pas de mode
ou` l’atome peut se de´sexciter [Lai98].
Pour un atome proche de la surface le couplage entre une transition atomique et un
mode de polariton de surface peut donner lieu a` des modifications dans le taux de cette
transition atomique. Ainsi dans notre e´quipe une augmentation du taux d’e´mission entre les
niveaux 6D3/2 et 7D1/2 de l’atome de ce´sium due a` un couplage avec des mode de polariton
d’une surface de saphir avait e´te´ observe´e [Fai02]
A tempe´rature non nulle le taux de de´sexcitation d’un niveau atomique plus e´nerge´tique
|i〉 vers un niveau moins e´nerge´tique |j〉 est [Wyl85] :
γij(z) = γ
∞
ij
1 + 14 c
3
ω3ijz
3
Im
(
ǫ(|ωij|)− 1
ǫ(|ωij|) + 1
)
1
1− e−
h¯|ωij|
kBT
 (1.22)
ou` γ∞ij est le taux de de´sexcitation loin de la surface. Si le niveau |i〉 est d’e´nergie plus faible
que le niveau |j〉, on a un taux de transition duˆ a` l’absorption du champ thermique de la
surface qui est donne´ par :
γij(z) = γ
∞
ij
1
4
c3
ω3ijz
3
Im
(
ǫ(ωij)− 1
ǫ(ωij) + 1
)
e
−
h¯ωij
kBT
1− e−
h¯ωij
kBT
(1.23)
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Si une transition atomique en absorption se situe proche d’une re´sonance de surface,
tel que Im
(
ǫ(ωij)−1
ǫ(ωij)−1
)
≈ 1, une absorption re´elle du photon thermique est possible.
1.6 Choix du niveau atomique e´tudie´.
Notre e´quipe a une longue expe´rience de travail avec des vapeurs de ce´sium confine´es
dans des cellules herme´tiques, notamment pour e´tudier l’interaction de van der Waals. Un
des gros avantages de l’utilisation de vapeur de ce´sium est la relativement grande pression
de vapeur a` tempe´rature ambiante (1.488× 10−6 torr a` 25˚ C [Ste09]) qui permet d’avoir une
densite´ importante de vapeur de Cs a` des tempe´ratures pas trop e´leve´es, et l’existence d’un
unique isotope stable, le 133Cs, qui a un spin nucle´aire de I = 7/2. Il est donc tout a` fait
naturel de chercher a` travailler sur cet atome. En plus le niveau 8P3/2 est couple´ par des
transitions en absorption vers les niveaux 7D3/2 et 7D5/2 a` des longueurs d’onde de 39 µm
et 36 µm respectivement, dans le domaine de l’infrarouge thermique. En effet, on a pour
la transition 8P3/2 → 7D3/2 : T = h¯ω/kB = 370K, et pour la transition 8P3/2 → 7D5/2 :
T = h¯ω/kB = 400K. En plus, nous verrons par la suite que ces deux transitions sont res-
ponsables de plus de 50% de la valeur du coefficient de vdW C3 pour l’interaction entre ce
niveau atomique et un re´flecteur parfait.
La figure (1.3) montre les diffe´rents niveaux du ce´sium et les longueurs d’onde de
transitions permises connecte´es aux niveaux 8P3/2 et 8P1/2. Les transitions de re´sonance
6S1/2-8P du ce´sium, sont a` des longueurs d’onde respectivement de 387.6nm et 388.8nm
pour 8P3/2 et 8P1/2. Ces transitions sont permises en approximation dipolaire, mais ont une
faible probabilite´ de transition (les coefficients d’Einstein sont : A = 1.574 × 106 s−1 pour
la transition 6S1/2 → 8P3/2, et A = 0.443 × 106 s−1 pour la transition 6S1/2 → 8P1/2). La
force d’oscillateur pour la transition 6S1/2 → 8P1/2 est environ 3 ordres de grandeur plus
petite que pour la raie D1 du ce´sium (894nm) [Liu00],[Cat96]. Re´cemment des expe´riences
me´trologiques avec des montages d’absorption sature´e ont e´te´ faites pour chercher a` bien
de´terminer les fre´quences de ces niveaux ainsi que leur structures hyperfines [Liu00]. Pour
surmonter le proble`me de la faible force d’oscillateur et ame´liorer le rapport signal sur bruit,
les strate´gies utilise´es furent d’une part l’utilisation d’une forte intensite´ pour le faisceau
pompe [Cat96] (puissance du faisceau pompe de 10mW), au prix d’un grand e´largissement
par puissance des raies observe´es (31 MHz), et d’autre part l’utilisation d’une cellule plus
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Figure 1.3 – Transitions permises a` partir des niveaux Cs(8P), ainsi que les longueurs d’onde
correspondantes.
longue [Liu00] (cellule de 1m) avec les difficulte´s expe´rimentales inhe´rentes a` ce genre de cel-
lule. La densite´ de ce´sium a de plus e´te´ augmente´e en jouant sur la tempe´rature du re´servoir
de ce´sium (environ 100˚ C). Les auteurs de l’article [Liu00] comparent la largeur obtenue avec
celle de la largeur naturelle de la transition 6S1/2 → 8P1/2, qu’ils estiment the´oriquement
a` ≈ 71 kHz. Cette valeur the´orique ne conside`re en fait que la de´sexcitation directe vers le
niveau fondamental mais ne prend pas en compte les diffe´rents canaux de de´sexcitation en
cascade pour le niveau 8P. Les auteurs de [Liu00] conside`rent aussi que le de´placement colli-
sionnel des transitions est ne´gligeable. Des mesures de l’e´largissement et du de´placement de
la transition 6S1/2 → 8P3/2 en fonction de la densite´ atomique, non connus pre´ce´demment,
ont e´te´ re´cemment entreprises dans l’e´quipe OCR [Cha07].
Comme nous l’avons vu, l’interaction de vdW entre un niveau atomique |i〉 donne´ et
un re´flecteur parfait (RP) est donne´e par (e´quation 1.7) :
C
i(RP )
3 =
1
12
∑
j
|〈i|D |j〉|2 (1.24)
Pour calculer le coefficient de van der Waals il nous faut donc calculer le moment dipolaire
e´lectrique pour chaque transition et les sommer. Si on de´note les niveaux atomiques par
34
les nombres quantiques : ni,Ji et Mi, ou` ni est le nombre quantique principal, J le nombre
quantique du moment angulaire total (L+S) et M sa projection, on peut e´crire 〈i|D |j〉 =
〈ni, Ji,Mi|D |nj, Jj,Mj〉 qui est donne´ par [Che92] :
|〈i|D |j〉|2 = |〈ni, Ji,Mi|D |nj, Jj,Mj〉|2 = 3
4
h¯Aij
(
λij
2π
)3
2J> + 1
2Ji + 1
(1.25)
ou` λij est la longueur d’onde de la transition, J> est la valeur de J pour le niveau le plus
e´nerge´tique et Aij est la probabilite´ de transition entre les niveaux i et j (que l’on peut
trouver dans des tables de physique atomique [Web87]). La de´pendance en λ3ij de l’e´quation
1.25 implique que les contributions dominantes pour l’interaction de vdW correspondent a`
des transitions entre des niveaux voisins. Pour un atome assez excite´ comme le Cs(8P) les
transitions dominantes se situent donc dans l’infrarouge lointain.
Nous avons conside´re´ pour e´crire l’e´quation 1.7 que |〈i|Dz|j〉|2 = 13 |〈i|D|j〉|2, en ad-
mettant une syme´trie sphe´rique du niveau atomique. En re´alite´ l’interaction de vdW peut
eˆtre e´crite comme une contribution scalaire (donne´e par l’e´quation 1.7) plus une contribu-
tion quadrupolaire qui de´pend de la projection du moment orbital total ~J selon un axe de
quantification [Pap94]. Le niveau 8P n’est pas en soi un niveau a` syme´trie sphe´rique, mais
en l’absence de champ magne´tique, le moyennage de la contribution quadripolaire sur toutes
les directions de l’espace, c’est-a`-dire sur tous les sous-niveaux Zeeman de´ge´ne´re´s, donne une
contribution nulle qui justifie que nous ne conside´rions que la contribution scalaire pour le
calcul de C3 [Pap94].
Dans le tableau (1.1) nous reportons les valeurs de λij, de Aij et du facteur
2J>+1
2J+1
des
transitions donnant les contributions les plus fortes pour le coefficient de vdW de Cs(8P3/2)
de l’atome de ce´sium face a` un re´flecteur parfait. On donne aussi la contribution de chaque
transition a` C3.
1.7 Les modes de surface
Dans un milieu mate´riel, une onde e´lectromagne´tique interagit avec les e´lectrons du
milieu en modifiant la propagation de l’onde a` l’inte´rieur. Parmi les diffe´rentes formes d’in-
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Niveaux λ(µm) A (104) s−1
2J>+1
2J+1
C
i(Rp)
3
6D3/2 -3.12 61.8 1 0.08
6D5/2 -3.16 61.8 1 0.71
7D3/2 39.05 1.34 1 5.32
7D5/2 36.09 1.34 3/2 37.78
8D3/2 4.95 51.6 1 0.42
8D5/2 4.92 51.6 3/2 3.70
9D3/2 3.29 37.4 1 0.09
9D5/2 3.28 37.4 3/2 0.80
10D5/2 2.72 25.9 3/2 0.31
11D5/2 4.43 18.2 3/2 0.16
8S1/2 -6.78 96.5 1 12.07
9S1/2 8.94 122 1/2 11.63
10S1/2 3.99 45.1 1/2 0.38
TOTAL 73.79
Table 1.1 – Tableau (reproduit de [Cha05]) avec les valeurs de λij, Aij,
2J>+1
2J+1 et la contribu-
tion de chaque transition atomique C
i(Rp)
3 pour la valeur du coefficient de vdW de l’interaction
entre le niveau 8P3/2 du ce´sium et une surface parfaitement re´fle´chissante. Les valeurs de λij
et les valeurs de Aij proviennent de [Web87]
teraction, on peut avoir un couplage entre les modes de vibrations des noyaux atomiques
du mate´riau (phonon) et les onde e´lectromagne´tiques. On appelle ce type d’excitation un
polariton (onde de polarisation + photon). A une interface entre deux milieux, l’interaction
champ e´lectromagne´tique/onde de polarisation peut donner lieu a` des modes de polaritons
de surface qui consistent en une excitation qui se propage le long de la surface et qui se
comporte comme une onde e´vanescente dans la direction perpendiculaire a` l’interface. Ce
couplage phonon-photon a lieu dans le domaine de fre´quence infra-rouge, ou` la longueur
d’onde du phonon est comparable a` celle du photon.
Soit une interface entre un milieu, caracte´rise´ par la constante die´lectrique ǫ (milieu 1, pour
z < 0, ou` z est la direction perpendiculaire a` l’interface), et le vide (milieu 2, pour z > 0).
On peut de´crire les ondes e´lectromagne´tiques se propageant le long de la surface dans chaque
milieu comme e´tant :
~E1(ω, t) = ~E1e
−i( ~k1·~r−ωt) (1.26)
~E2(ω, t) = ~E2e
−i( ~k2·~r−ωt) (1.27)
ou` on conside`re que les vecteurs d’onde sont donne´s par ~k1,2 = (kx,1,2, 0, kz,1,2), et ou` on
conside`re que la composante du vecteur d’onde paralle`le a` la surface est la meˆme pour les
deux milieux car les deux ondes se propagent ensemble. Les composantes du vecteur d’onde
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dans la direction perpendiculaire a` la surface (direction z) sont imaginaires pures pour que
l’expression (1.27) corresponde a` une amplitude qui s’atte´nue de fac¸on exponentielle avec la
distance a` l’interface. En e´crivant l’e´quation d’onde de Maxwell pour les champs e´lectriques
on obtient :
k2x + k
2
z,1 = ǫ
ω2
c2
(1.28)
k2x + k
2
z,2 =
ω2
c2
(1.29)
En appliquant la continuite´ des champs a` l’interface on trouve : Ex,1 = Ex,2 et ǫEz,1 =
Ez,2. Si on remplace ces relations dans les e´quations ∇ · ~E = 0, pour chaque milieu on
obtient une relation entre les composantes perpendiculaires a` l’interface des vecteurs d’ondes :
kz,1 = ǫkz,2. En remplac¸ant cette relation dans les e´quations (1.29) on obtient :
k2x =
ω2
c2
ǫ
ǫ+ 1
(1.30)
k2z,1 =
ω2
c2
ǫ2
ǫ+ 1
(1.31)
k2z,2 =
ω2
c2
1
ǫ+ 1
(1.32)
Pour que les composantes kz,1,2 soient imaginaires pures il faut que ǫ+ 1 ≤ 0. On reconnaˆıt
dans les e´quations de dispersion (1.32) les poˆles du type (ǫ + 1)−1 que l’on retrouve sur les
expressions de l’interaction de vdW.
Si nous conside´rons maintenant le cas d’une interaction non retarde´e on peut conside´rer
les e´quations (1.29) dans la limite ωc→ 0, et on retrouve :
kz,1 = ±
√
−k2x (1.33)
kz,2 = ±
√
−k2x (1.34)
Comme nous voulons que l’onde soit atte´nue´e en s’e´loignant de l’interface dans le milieu,
il nous faut prendre la solution kz,1 = −
√
−k2x (de fac¸on a` avoir un terme ekxz plus petit
que 1 car z < 1). De meˆme, on impose pour le vide kz,2 =
√
−k2x. On retrouve donc que
kz,1 = −kz,2. En comparant cette relation avec la relation kz,1 = ǫkz,2, obtenue auparavant,
on obtient que, dans la limite statique la fre´quence du mode de polariton de surface est telle
que ǫ(ω) = −1, c’est-a`-dire, qu’il s’agit d’un poˆle de la fonction S(ω) =ǫ(ω)−1ǫ(ω)+1 .
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Comme nous l’avons vu pour le calcul de coefficient de re´flexion die´lectrique, nous de-
vons prendre en compte des termes du type
ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1 . Ces termes donnent lieu a` des re´sonances
de mode de polariton (nous avons un mode de polariton pour ǫ(ω) = −1). Pour que le cou-
plage de l’interaction atome-surface soit re´sonnant, il faut que les photons virtuels e´mis par
une transition atomique aient une fre´quence (ωij) proche de la fre´quence de polariton (ωS)
pour avoir ǫ(ωij) ≈ −1.
1.8 Choix des surfaces et calculs pre´liminaires de la
de´pendance en tempe´rature de C3
Dans la section 1.6, nous avons vu que pour l’atome Cs(8P3/2), deux transitions vir-
tuelles avec des longueurs d’onde de 36 µm et 39 µm donnent des contributions a` l’interaction
de vdW susceptibles d’eˆtre modifie´es par un effet de tempe´rature. Ge´ne´ralement les fluorides
ont des re´sonances de polariton de surface dans cette re´gion, notamment le CaF2 et le BaF2,
qui nous inte´resseront dans cette the`se. Les surfaces de fluorides ont l’avantage d’eˆtre trans-
parentes dans une grande gamme de longueur d’onde (de l’UV a` l’infrarouge assez profond)
ce qui est tre`s important pour une expe´rience de spectroscopie.
Nous pre´senterons, en pre´liminaire, la description des proprie´te´s optiques (la constante
die´lectrique en fonction de la fre´quence) disponibles dans la litte´rature au de´but de cette
the`se, ainsi que les calculs pre´liminaires indiquant le changement de l’interaction de vdW
attendu avec la tempe´rature. Dans le chapitre suivant, nous de´crirons des mesures spe´cifiques
de proprie´te´s optiques faites en collaboration avec l’e´quipe ≪ Grandeurs radiatives et ther-
miques des mate´riaux≫ du CRMHT d’Orle´ans pour augmenter la pre´cision dans l’estimation
de C3. En plus des mate´riaux cite´s ci-dessus, nous e´tudions aussi les proprie´te´s d’une sur-
face de saphir pour laquelle des expe´riences de re´flexion se´lective ont de´ja` e´te´ faites sur
la transition 6S1/2 → 8P3/2 du Cs, et pour laquelle le changement pre´vu de l’interaction
avec la tempe´rature est tre`s faible [Cha07]. Cette surface nous servira de re´fe´rence pour
l’interpre´tation de nos expe´riences.
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1.8.1 Saphir (Al2O3)
L’oxyde d’aluminium (Al2O3) sous la forme cristallise´e est connu sous la de´nomination
de saphir (ou corindon). C’est un mate´riau inte´ressant du point de vue optique car trans-
parent dans la gamme de fre´quence allant du visible a` 6 µm. Du point de vue structurel, le
saphir s’organise en une structure rhomboe´drique et uniaxiale pre´sentant une bire´fringence
[Ger91]. Nous ne conside´rons, dans cette the`se, que le cas ou` la surface est perpendiculaire
a` l’axe optique de sorte que la syme´trie cylindrique permet de conside´rer la feneˆtre comme
non-bire´fringente, en tenant compte d’une constante die´lectrique
√
ǫ0ǫe, ou` ǫ0 est la constante
die´lectrique ordinaire et ǫe la constante die´lectrique extraordinaire. Le cas de l’interaction
de surface avec une surface de saphir taille´e selon un axe diffe´rent, et pour laquelle il faut
prendre en compte la bire´fringence du saphir, a e´te´ traite´ dans cette meˆme e´quipe [Gor01].
Le saphir est usuellement utilise´ pour la construction de cellules scelle´es, remplies de
vapeur alcaline pour travailler a` des tempe´ratures e´leve´es (> 150˚ C) car c’est un mate´riau
qui re´siste bien a` l’attaque par ces vapeurs.
Les re´sonances de surface du saphir ont e´te´ mesure´es, entre autres, par A.S. Baker
[Bak63] a` travers des mesures de re´flectivite´ a` tempe´rature ambiante. A partir des donne´es
disponibles dans [Bak63] nous pouvons construire la re´ponse de surface S(ω) =
ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1 qui
est montre´e a` la figure (1.4).
Nous voyons que pour le mode de polariton principal on a ωS ≈ 832 cm−1 (la re´sonance
de polariton ωS se situe a` un endroit ou` Im(S(ω)) est maximal et ou` Re(S(ω)) = 0, en effet,
ces situations correspondent a` ǫ(ωS) = −1). En terme de longueur d’onde on a λS = 12 µm.
C’est le couplage avec ce mode de polariton qui est responsable de l’effet re´sonnant observe´
par [Fai99-2]. Pour l’interaction vdW entre Cs(8P3/2) et le saphir, nous ne nous attendons
a` aucun effet de´pendant de la tempe´rature, d’une part parce que la transition atomique im-
portante est loin de la re´sonance de surface, et d’autre part parce que la re´sonance de surface
correspond, en terme d’e´nergie, a` des tempe´ratures trop e´leve´es (T = h¯ω
kB
≈ 1200K). Sur la
figure (1.5) nous montrons la tre`s faible e´volution pre´dite avec la tempe´rature du coefficient
de vdW C3 ([Cha05]).
39
Figure 1.4 – Partie re´elle et partie imaginaire de la re´sonance de surface du Saphir, obtenue
a` partir de donne´es extraites de [Bak63]. La position de la transition 8P3/2 → 7D5/2, dominante
pour l’interaction de vdW, est repe´re´e en pointille´.
Figure 1.5 – E´volution avec la tempe´rature de la valeur pre´dite du coefficient C3 pour l’in-
teraction entre le ce´sium 8P3/2 et une surface de saphir.
1.8.2 Fluorure de Calcium (CaF2)
Le fluorure de calcium (CaF2 ou fluorine) est un cristal ionique qui pre´sente une struc-
ture cubique avec les cations Ca2+ range´s sur une maille cubique de face centre´e et les ions
40
F− en une maille cubique [Bez91]. Le fluorure de calcium a pour proprie´te´ optique d’eˆtre
transparent de l’ultraviolet a` l’infrarouge lointain (0.2-9µm). Cette large gamme de transpa-
rence donne lieu a` de nombreuses applications de ce mate´riau, qui vont de la construction de
feneˆtres optiques a` la re´alisation de prismes ayant un bon pouvoir dispersif dans la gamme
de longueur d’onde de 2.5 a` 7 µm [Gor47].
D’un point de vue me´canique, le CaF2 est fragile et supporte mal les chocs. C’est aussi
un mate´riau que est sensible aux chocs ou aux gradients thermiques. Le CaF2 a un point de
fusion a 1402˚ C et un coefficient de dilatation environ trois fois supe´rieur a` celui du saphir
(18.85× 10−6).
Un nombre relativement faible de mesures des proprie´te´s optiques ont e´te´ faites dans
la re´gion de l’infrarouge thermique (20-40 µm) qui nous inte´resse ici. Nous utiliserons les
re´sultats obtenus dans [Kai62] pour lesquelles nous pouvons construire la fonction de surface
S(ω) =
ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1 pre´sente´e a` la figure (1.6).
Figure 1.6 – Parties imaginaire et re´elle de la fonction de surface S(ω) = ǫ(ω)−1ǫ(ω)+1 pour le
CaF2 obtenues a` partir des donne´es de [Kai62]. La position de la transition 8P3/2 → 7D5/2,
dominante pour l’interaction de vdW, est repe´re´e en pointille´.
Notons que la re´sonance de surface (maximum de Im(S)) se situe aux alentours de λS =
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24 µm, valeur relativement proche des transition importantes pour l’interaction de vdW du
niveau 8P3/2 du Cs. Pour λ = 36.09µm (transition 8P3/2 → 7D5/2) nous avons Re(S) = 1.09
ce qui indique que nous devons avoir un changement important de l’interaction de vdW avec
la tempe´rature. En outre nous avons, pour cette longueur d’onde, Im(S) = 0.015 indiquant
que les transitions re´elles 8P3/2 → 7D5/2, induites par le champ thermique de la surface,
peuvent eˆtre ne´glige´es. La variation du coefficient de vdW, C3, calcule´e en utilisant les
donne´es pour la constante die´lectrique de [Kai62] est montre´e a` la figure (1.7).
Figure 1.7 – Variation de C3 pour l’interaction entre Cs(8P3/2) et une surface de CaF2 avec
la tempe´rature.
Nous pre´disons donc un net changement de la valeur de C3. Aux alentours de 750K la
valeur de C3 est ze´ro ce qui signifie que pour cette tempe´rature la contribution non re´sonnante
annule la contribution re´sonnante et l’interaction de van der Waals est en principe quasi-
nulle : un atome voisin de la surface a` cette tempe´rature ne sera donc pas attire´ par celle-ci.
Pour des tempe´ratures plus e´leve´es on a C3 < 0, signifiant que l’interaction entre atome et
surface est re´pulsive. Le changement de signe de C3 est pre´vu a` une tempe´rature accessible
du point de vue expe´rimental, et peut ainsi eˆtre explore´.
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1.8.3 Fluorure de Barium (BaF2)
Le fluorure de Barium (BaF2) est un cristal ionique pre´sentant une structure cubique
[Tho98]. Comme pour le CaF2, c’est un mate´riau inte´ressant optiquement, en raison de sa
tre`s grande gamme de transparence, allant de 0.15 µm a 12 µm. Sa transparence, allie´e a`
sa faible dispersion dans la gamme visible-infrarouge proche, permet des proce´dures d’ali-
gnement dans le visible pour des expe´riences devant se de´caler a` des longueurs d’onde dans
l’infrarouge sans changement d’alignement.
Le BaF2 a aussi l’inte´ressante caracte´ristique de pre´senter une variation ne´gative de l’in-
dice de re´fraction avec la tempe´rature (autour de 300K), ce qui entraˆıne une quasi-invariance
de la longueur optique par une ≪ annulation ≫ de la dilatation thermique :
d (n(T )L(T ))
dT
≈ 0 (1.35)
Le BaF2 est aussi beaucoup utilise´ pour la de´tection de rayonnements ionisants (rayons
X ou rayons gamma par exemple) a` cause de son tre`s rapide pouvoir de scintillation (lumi-
nescence suite a` une excitation de haute e´nergie) [Vlad01].
Le BaF2 est tre`s fragile aux chocs et ne supporte pas les choqcs thermiques (il est
encore plus fragile que le CaF2). Le BaF2 est aussi moins re´sistant a` l’attaque par de l’eau
que le CaF2.
Pour la re´gion de l’infrarouge thermique la constante die´lectrique a e´te´ obtenue a` partir
de mesures de re´flectivite´ par W. Kaiser et collaborateurs [Kai62]. La figure (1.8) montre les
modes de surface (fonction S(ω)) de BaF2 calcule´s en utilisant ces donne´es.
Notons que pour les longueurs d’onde correspondant aux transitions importantes de
Cs(8P3/2), c’est-a`-dire 36.09 µm et 39.05 µm, nous avons des valeurs de Re (S(ω)) de 4.07
et 2.24 respectivement. Ces re´sultats indiquent qu’un important changement de C3 avec la
tempe´rature doit eˆtre attendu. Pour Im (S(ω)) on a 2.49 et 0.27 respectivement. Nous nous
attendons donc a` avoir un taux de transition 8P3/2 → 7D5/2 non ne´gligeable, qui augmente
conside´rablement avec la tempe´rature.
43
Figure 1.8 – Parties imaginaire et re´elle de la fonction de surface S(ω) = ǫ(ω)−1ǫ(ω)+1 pour le
BaF2 obtenues a` partir des donne´es de [Kai62]. La position de la transition 8P3/2 → 7D5/2,
dominante pour l’interaction de vdW est aussi repe´re´e en pointille´.
La figure (1.9) montre l’e´volution de C3, en conside´rant la somme des contributions
de toutes les transitions, avec la tempe´rature pour le BaF2. Comme Re(S(ω)) est grand et
positif pour la transition 8P3/2 → 7D5/2 (contribution dominante pour l’interaction de vdW,
voir tableau 1.1), la contribution r3 au coefficient de re´flexion de cette transition est ne´gative
et assez grande, ce qui induit un C3 ne´gatif et assez grand.
On aboutit donc pour BaF2 a` la pre´diction spectaculaire que les contributions des ni-
veaux 7D3/2 et 7D5/2 doivent rendre l’interaction de vdW re´pulsive a` tempe´rature ambiante,
alors que l’on pre´voirait naturellement une attraction si l’effet en tempe´rature est ne´glige´.
1.9 Conclusion
Nous avons vu qu’un atome proche d’une surface subit une interaction longue porte´e qui
dans la limite non retarde´e se comporte comme −C3/z3, z e´tant la distance atome-surface.
Dans le cas d’une surface dispersive a` tempe´rature nulle et un atome excite´, un couplage
re´sonnant entre une e´mission atomique et une absorption de mode de polariton peut donner
lieu a` une attraction ge´ante ou une force re´pulsive.
44
Figure 1.9 – Variation de C3 pour l’interaction entre Cs(8P3/2) et une surface de BaF2 avec
la tempe´rature.
Si la surface est a` une tempe´rature diffe´rente de ze´ro, le processus syme´trique peut
avoir lieu, c’est-a`-dire un couplage entre une e´mission thermique de la surface et une absorp-
tion atomique. Dans ce cas, un choix correct du niveau atomique et de la surface e´tudie´e
peut donner lieu a` une interaction de van der Waals qui change conside´rablement avec la
tempe´rature de la surface, pouvant devenir re´pulsive pour certains mate´riaux.
Une e´tude expe´rimentale de la de´pendance en tempe´rature de l’interaction de vdW
permet de tester le rayonnement thermique dans une re´gion tre`s proche de la surface. Elle
peut aussi permettre de sonder les modes de polariton de surface avec une pre´cision qui doit
eˆtre supe´rieure aux mesures utilisant de la spectroscopie infra-rouge pour sonder les modes
du volume, ou utilisant des microscopes de champ proche [Gref02].
Dans le prochain chapitre nous allons pre´senter des mesures de re´flectivite´ de´pendantes
de la tempe´rature et faites avec l’objectif de connaˆıtre la variation des proprie´te´s optiques
de diffe´rents mate´riaux, permettant un calcul plus pre´cis de la constante C3 en fonction de
la tempe´rature.
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Chapitre 2
De´pendance en tempe´rature des
proprie´te´s optiques de surface et
nouvelle e´valuation du coefficient de
l’interaction van der Waals
Nous avons vu, au chapitre I, que pour calculer l’interaction de vdW entre un atome
et une surface il faut connaˆıtre la re´ponse de surface S(ω) = ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1
sur tout le spectre ; en
particulier pour le cas qui nous inte´resse d’un couplage re´sonnant entre une absorption vir-
tuelle atomique et une e´mission thermique de la surface, il faut connaˆıtre Re
(
ǫ(ωij)−1
ǫ(ωij)+1
)
, ou`
ωij est la fre´quence de transition virtuelle atomique prise en compte. Ce couplage re´sonnant
est important pour des fre´quences atomiques proches des re´sonances de polariton de sur-
face, c’est-a`-dire quand ǫ(ω) ≈ −1. L’estimation du coefficient C3 de´pend donc de la bonne
e´valuation de la fonction ǫ(ω). En particulier, dans le cas d’une recherche des effets de la
tempe´rature (chapitre I) de surface, il est naturel de chercher a` de´crire le mieux possible les
variations avec la tempe´rature de la re´ponse die´lectrique, qui se combinent avec les effets
plus spe´cifiquement quantiques lie´s a` la distribution thermique du nombre de photons par
mode.
Les diverses donne´es disponibles dans la litte´rature pour ǫ(ω) pre´sentent souvent des
de´saccords qui peuvent eˆtre dus a` :
– l’utilisation de diffe´rentes techniques expe´rimentales : re´flectivite´ a` incidence nor-
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male, transmittance, ellipsome´trie...
– l’utilisation de me´thodes indirectes d’obtention de ǫ(ω) a` partir des re´sultats expe´ri-
mentaux (nous reviendrons sur ce sujet dans la section 2.2)
– des diffe´rences sur les e´chantillons utilise´s : impurete´s, qualite´ du polissage de la
surface, voire traitements chimiques ou oxydation de la surface.
Le plus souvent, les diffe´rences entre les donne´es sont sans conse´quence pour l’e´valuation
des re´sonances de volume (position et amplitude des re´sonances) et l’e´tude des proprie´te´s
optiques des mate´riaux. En revanche, pour les re´sonances atome-surface, le filtrage de la
re´ponse par une fre´quence atomique de´termine´e induit une grande sensibilite´ aux incerti-
tudes sur la constante die´lectrique [Sal06]. Ceci est d’autant plus vrai que nous cherchons a`
calculer l’interaction de vdW pour une transition atomique tre`s proche de la re´sonance de
polariton de surface (ceci est notamment le cas pour le Cs(8P3/2) au voisinage d’une surface
de BaF2).
Dans les calculs de C3 du chapitre I, nous avons utilise´ pour de´crire ǫ(ω) une mode´lisation
a` partir de donne´es obtenues pour des tempe´ratures de surface de 300K. Or, il est bien connu
que les re´sonances des mate´riaux en volume, et en conse´quence en surface, se de´placent
et s’e´largissent avec la tempe´rature [Tho91]. De tels changements sur les proprie´te´s op-
tiques doivent eˆtre prises en compte pour le calcul de C3 en remplac¸ant dans les e´quations
(1.17,1.18,1.19 du chapitre I) ǫ(ω) par ǫ(ω, T ). La principale raison pour laquelle nous n’avons
pas pris en compte la variation de la constante die´lectrique avec la tempe´rature, dans les
e´valuations pre´liminaires de la section 1.7 du chapitre I, est la faible quantite´ de donne´es
disponibles dans la litte´rature. En effet, a` notre connaissance, seules des mesures a` 100K
et 300K ont e´te´ faites pour de´terminer les proprie´te´s optiques du CaF2 [Kai62],[Den70].
Pour le BaF2, W. Kaiser et collaborateurs [Kai62] ont fait des mesures a` 300K et 77K
et S. K. Andersson et collaborateurs [And88] ont fait des mesures entre 300K et 773K.
Ces diffe´rentes mesures pre´sentent des de´saccords et, pour [And88], l’accord entre mode`le
the´orique et courbes expe´rimentales est discutable. Pour le saphir des mesures en fonction de
la tempe´rature ont e´te´ faites (par exemple [Ger74]), mais les spectres de re´flectance varient,
probablement a` cause de diffe´rences dans les e´chantillons.
Cette faible quantite´ de donne´es, ainsi que leurs variations dans la litte´rature, nous
a pousse´ a` entreprendre des mesures de re´flectance (pourcentage de la puissance re´fle´chie
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tenant compte les re´flexions multiples sur les deux surfaces de l’e´chantillon) pour les sur-
faces de CaF2, BaF2 et Saphir, en fonction de la tempe´rature. Ces mesures ont e´te´ effectue´es
en collaboration avec l’e´quipe ≪ Grandeurs radiatives et thermiques des mate´riaux ≫ du
CEMHTI d’Orle´ans, dirige´e par P. Echegut. Une autre motivation pour la re´alisation de
ces mesures e´tait la non-compatibilite´ avec nos calculs the´oriques de nos mesures (discute´es
au chapitre IV) du coefficient C3 de l’interaction de vdW entre un atome Cs(8P3/2) et une
surface de CaF2.
Nous commenc¸ons ce chapitre en de´crivant la me´thode et les spectres expe´rimentaux
obtenus. Nous de´crirons ensuite diffe´rentes me´thodes pouvant eˆtre utilise´es pour extraire la
constante die´lectrique des courbes de re´flectance. Puis nous utiliserons des mode`les the´oriques
pour la constante die´lectrique, afin d’ajuster les courbes de re´flectance. Finalement, en uti-
lisant la constante die´lectrique obtenue pour diffe´rentes tempe´ratures, nous calculerons de
nouvelles valeurs (de´pendant de la tempe´rature) du coefficient de van der Waals.
2.1 Mesures de re´flectance dans le domaine infrarouge
Nous avons participe´ aux mesures de re´flectance dans le domaine infrarouge dans des
surfaces de saphir, BaF2 et CaF2, pour une gamme de tempe´ratures allant de la tempe´rature
ambiante a` 500˚ C. Les mesures ont e´te´ effectue´es dans l’e´quipe ≪ Grandeurs radiatives et
thermiques des mate´riaux ≫ du CEMHTI d’Orle´ans, dirige´e par P. Echegut, en utilisant un
Spectrome`tre par Transforme´e de Fourier du type ≪ Bruker 113v ≫.
2.1.1 Spectrome`tre en re´flexion par transforme´e de Fourier
Le Spectrome`tre Bruker 113v consiste en un interfe´rome`tre de Michelson, illumine´ par
une source incandescente infrarouge a` la sortie duquel on place l’e´chantillon (Voir figure
(2.1)). Deux rayons lumineux parcourant deux bras diffe´rents sont recombine´s a` la sortie
en interfe´rant. La longueur des bras peut eˆtre varie´e en de´plac¸ant le miroir mobile (3). La
me´thode de fonctionnement de l’interfe´rome`tre par Transforme´e de Fourier consiste a` faire
une acquisition temporelle de la lumie`re sortant de l’interfe´rome`tre en faisant varier la po-
sition du miroir (3) avec une vitesse constante. En appliquant une transforme´e de Fourier
a` la mesure obtenue, on remonte a` la distribution spectrale de la source. Si a` la sortie de
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l’interfe´rome`tre, la lumie`re est envoye´e sur l’e´chantillon et que l’on de´tecte sa re´flexion, la
distribution spectrale observe´e (l’amplitude de chaque composante de fre´quence) est mo-
difie´e par le spectre de re´flectance de l’e´chantillon. En comparant la distribution spectrale
de la lampe (sans e´chantillon) a` celle re´fle´chie par l’e´chantillon, on remonte au spectre de
re´flectance de celui-ci. Ce type d’instrument permet aussi de mesurer le spectre de transmit-
tance si on observe, a` la sortie du Spectrome`tre, la lumie`re transmise par l’e´chantillon.
Figure 2.1 – Illustration d’un Spectrome`tre par transforme´e de Fourier.
L’instrument que nous utilisons dans ces mesures permet une re´solution spectrale de
4cm−1 et une pre´cision sur la re´flectance mesure´e de 2%-3%. Les e´chantillons utilise´s sont
des feneˆtres de 8mm de diame`tre et de 0.8mm d’e´paisseur dans le cas de BaF2 et de CaF2
et de 1 mm d’e´paisseur dans le cas du saphir. Les e´chantillons de BaF2 et CaF2 teste´s
proviennent de la meˆme source que les feneˆtres utilise´es dans nos cellules (de´crites dans le
chapitre IV). Tous les e´chantillons ont e´te´ polis optiquement des deux cote´s. Nous avons
mesure´ les spectres de re´flectance pour un e´chantillon de saphir, un de BaF2 et un de CaF2
pour des temperatures de 295K, 373K, 473K, 573K, 673K et 773K. Pour les mesures en
tempe´rature, l’e´chantillon est place´ sur un plaque chauffante, qui e´met du rayonnement in-
frarouge, modifiant le spectre de re´flectance dans la re´gion semi-transparente (ailes du spectre
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de re´flectance). Cette contribution e´tant difficile a e´valuer nous ne conside´rons que la zone a`
forte absorption (environ de 200-600 cm−1 pour le CaF2 et le BaF2) dans nos analyses. Pour
les tempe´ratures supe´rieures a` la tempe´rature ambiante nous devons utiliser une taille de
faisceau plus petite car la pre´sence d’un thermocouple voisin de la surface limite la superficie
de l’e´chantillon utilisable. Le signal de´tecte´ dans ce cas est re´duit, ce qui de´grade le rapport
signal sur bruit par rapport aux mesures a` tempe´rature ambiante.
Dans cette the`se, nous nous sommes inte´resse´ a` des re´gions spectrales ou` se situent les
re´sonances de surface car c’est dans cette re´gion que des couplages re´sonnant dans l’inter-
action de van der Waals peuvent avoir lieu (voir chapitre I). Cette re´gion spectrale connue
comme la bande reststrahlen, de l’allemand ≪ radiation re´siduelle ≫, est caracte´rise´e par une
forte re´flectivite´ (proche de 100%) et une forte atte´nuation de l’onde e´lectromagne´tique a`
l’inte´rieur du mate´riau.
2.1.2 Saphir (Al2O3)
Figure 2.2 – Spectres de re´flectance mesure´s pour le saphir pour des tempe´ratures de 295K,
373K, 473K, 573K, 673K et 773K.
Pour le Saphir les spectres de re´flectance obtenus sont pre´sente´s a` la figure (2.2). La
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re´flectance maximale diminue quand on augmente la tempe´rature (effet de l’e´largissement des
modes de phonons), ce qui est un comportement typique. Notons que nos courbes pre´sentent
plus de structures que celles obtenues dans l’article [Ger75], et sont similaires a` celles obte-
nues dans l’article [Ger74].
2.1.3 CaF2
Figure 2.3 – Spectres de re´flectance mesure´s pour le CaF2 pour les tempe´ratures 295K, 373K,
473K, 573K, 673K et 773K. Des oscillations correspondant a` des processus de relaxation mul-
tiphonon sont montre´es sur le spectre a` 295K.
Les spectres de re´flectance obtenus pour le CaF2 sont pre´sente´s a` la figure (2.3). En
comparant l’e´volution du spectre avec la tempe´rature nous observons, comme pour le sa-
phir, une diminution de la re´flectance avec la tempe´rature. Pour la tempe´rature de 295K
(22˚ C), nous observons des oscillations dans la zone de reststrahlen. De telles structures ne
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sont pas clairement visibles sur les spectres disponibles dans la litte´rature [Kai62],[Den70].
Ces structures sont attribue´es a` des processus de relaxation a` deux phonons, impliquant
un phonon optique et un phonon acoustique. Dans notre se´rie de spectres nous observons
l’e´volution des structures multiphonons avec la tempe´rature et nous voyons que pour de
hautes tempe´ratures ces structures disparaissent a` cause d’un e´largissement de celles-ci. En
revanche les oscillations apparaissant sur les ailes (R << 1) de la bande de reststrahlen
(visibles principalement a` 773K) correspondent seulement au bruit de mesure.
2.1.4 BaF2
Figure 2.4 – Spectres de re´flectance mesure´s pour le BaF2 pour des tempe´ratures de 295K,
373K, 473K, 573K, 673K et 773K.
La figure (2.4) montre les spectres de re´flectance obtenus pour le BaF2. Comme pour
le CaF2, nous observons des oscillations a` basse tempe´rature en raison de processus multi-
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phonons. S.K. Andersson et collaborateurs [And88] ont conside´re´ des processus d’interaction
ou` plus d’un phonon interagissaient avec un seul photon. La contribution de ce processus a`
l’indice de re´fraction induit une correction d’environ 0.1 [And88]. Notons que ce processus
analyse´ par [And88] est diffe´rent de celui responsable de l’apparition des oscillations multi-
phonons sur la zone de reststrahlen aux figures 2.3 et 2.4 (modification de la relaxation a`
cause de l’interaction entre un photon et un ou plusieurs phonons a` cause de l’existence du
re´seau cristallin du mate´riau).
A partir des spectres, diffe´rentes me´thodes existent pour obtenir la constante die´lectrique
complexe (ǫ(ω)). Nous de´crirons dans la section suivante quelques unes de ces me´thodes.
2.2 Diffe´rentes me´thodes d’extrapolation de ǫ(ω) a` par-
tir de mesures expe´rimentales de re´flectance.
Dans cette section nous discuterons, brie`vement, des me´thodes usuellement utilise´es
pour de´terminer la constante die´lectrique complexe des mate´riaux a` partir des spectres de
re´flectance.
Pour des mate´riaux semi-transparents il est possible de faire deux mesures diffe´rentes :
la re´flectance et la transmittance. A partir de ces mesures, on peut remonter aux par-
ties re´elle et imaginaire de la constante die´lectrique pour toutes les fre´quences e´tudie´es
expe´rimentalement.
La zone de reststrahlen, qui nous inte´resse dans cette the`se, est caracte´rise´e par une
forte re´flectivite´ (proche de 100%) et une forte atte´nuation de l’onde e´lectromagne´tique a`
l’inte´rieur du mate´riau. Dans cette re´gion il n’y a donc plus de transmission et la remonte´e
vers la constante dilectrique complexe ne se fait pas directement. Diffe´rentes me´thodes sont
utilise´es pour surmonter le fait de ne mesurer expe´rimentalement qu’une seule grandeur
(re´flectance), fonde´es soit sur les relations de Kramers-Kronig, soit sur des me´thodes d’ajus-
tement a` priori.
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2.2.1 Me´thodes utilisant les relations de Kramers-Kronig
Une me´thode consiste a` partir du spectre du coefficient de re´flexion pour e´valuer la
phase a` la re´flexion pour une relation du type Kramers-Kronig. Le coefficient complexe de
re´flexion r(ω) = σ(ω)eiθ(ω) (ou` θ est la phase acquise par l’onde e´lectromagne´tique lors de la
re´flexion) peut s’e´crire en fonction de l’indice de re´fraction complexe n = n′ + ik :
r(ω) =
n− 1
n+ 1
=
n′ − 1 + ik
n′ + 1 + ik
(2.1)
On peut donc e´crire n′ et k a` partir de σ(ω) et θ(ω) comme e´tant :
n′ =
1− σ2
1 + σ2 − 2σcos(θ) (2.2)
k =
2σsin(θ)
1 + σ2 − 2σcos(θ) (2.3)
(NB : pour alle´ger l’e´criture dans 2.2 et 2.3, la de´pendance en ω des diffe´rentes grandeurs n’a
pas e´te´ e´crite). La grandeur σ(ω) peut eˆtre obtenue directement a` l’aide de la mesure de la
re´flectance (R(ω), ceci est vrai dans la zone de reststrahlen car l’onde e´lectromagne´tique est
tre`s atte´nue´e dans le mate´riau de sorte que la re´flectance est donne´e par la re´flectivite´ de la
surface). σ(ω) =
√
R(ω). Il reste a` de´terminer la grandeur θ(ω). Pour cela, nous avons besoin
d’une seconde e´quation. On peut alors utiliser les relations de Kramers-Kronig qui e´tablissent
une relation entre les parties re´elles et les parties imaginaires des grandeurs optiques. Ainsi
on a [Sou04] :
θ(ω) = − 1
2π
P
∫ ∞
0
ln
∣∣∣∣s+ ωs− ω
∣∣∣∣ d ln(R(s))ds ds (2.4)
ou` P de´note la partie principale calcule´e pour le point s = ω [Sou04]. A partir du spectre
de re´flectance on est capable, en utilisant la relation de Kramers-Kronig, de remonter aux
valeurs de n(ω) et k(ω) et, a` partir de celles-ci, d’obtenir la constante die´lectrique complexe
ǫ = ǫ1 + iǫ2 = n
2 en utilisant :
ǫ1 = n
′2 − k2 (2.5)
ǫ2 = 2n
′k (2.6)
La limitation de cette technique est que pour calculer θ(ω) correctement via l’e´quation
(2.4), il faut disposer de la re´flectance sur tout le spectre e´lectromagne´tique, ce qui n’est
pas le cas. La connaissance de la re´flectance sur une partie seulement du spectre, induit des
erreurs sur les valeurs calcule´es de la constante die´lectrique complexe. Une autre me´thode
doit donc eˆtre envisage´e.
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2.2.2 Mode`les classiques pour la constante die´lectrique
Une autre approche utilise´e pour obtenir la constante die´lectrique est de l’e´crire a` par-
tir d’une forme the´orique avec des parame`tres qui peuvent eˆtre ajuste´s pour reproduire le
spectre expe´rimental de re´flectance. Ce genre d’approche a pour avantage de ne ne´cessiter la
connaissance du spectre de re´flexion que dans la re´gion d’inte´reˆt et, surtout, de donner des
informations sur les processus physiques de l’interaction champ e´lectromagne´tique/matie`re.
Nous sommes inte´resse´s ici par des modifications induites sur la constante die´lectrique
par la pre´sence de modes de phonons optiques. Pour des mate´riaux ioniques comme le CaF2,
le BaF2 et le saphir, de tels modes ont pour origine la vibration entre deux ions diffe´rents de
la meˆme cellule unitaire du re´seau cristallin (qui forment ainsi un dipoˆle e´lectrique) induite
par des ondes e´lectromagne´tiques ayant des vecteurs d’onde beaucoup plus petits que la zone
de Brillouin. Ceci revient a` dire que la longueur d’onde e´lectromagne´tique est beaucoup plus
grande que la distance entre les deux ions du dipoˆle et que l’on peut conside´rer que le champ
est constant sur les deux ions [Mil74]. Dans ce cas, on peut e´crire une e´quation du mouvement
pour la variable ≪ distance entre les deux ions ≫, ~u :
~¨u+ ω2TO~u+ iγ~˙u =
e∗
µ
~E (2.7)
ou` ωTO est la fre´quence du phonon transverse optique du cristal, γ est une constante d’amor-
tissement de la vibration, e∗ est la charge effective des ions dans la cellule unitaire et µ est
la masse re´duite des ions de la cellule unitaire. La solution de l’e´quation (2.7) est :
~u =
e∗
µ
1
ω2TO − ω2 + iγω
~E (2.8)
Le moment du dipoˆle e´lectrique par unite´ de volume induit par le champ est alors :
~P = ne∗~u =
ne∗
2
µ
1
ω2TO − ω2 + iγω
~E (2.9)
avec n le nombre de cellules unitaires par unite´ de volume. En conside´rant que ~D = ~E +
4π ~P = ǫ(ω) ~E et qu’il y a une contribution a` la constante die´lectrique due a` d’autres sources
de polarisation que le mouvement du re´seau, on peut e´crire [Mil74] :
ǫ(ω) = ǫ∞ +
∑
j
Ω2jω
2
T0,j
ω2TO,j − ω2 + iγjω
(2.10)
ou` l’indice j inclut une sommation sur diffe´rents modes transverses optiques et Ω2j = 4πne
∗2/µ.
Sur ce mode`le, dit a` 3 parame`tres (3P, les parame`tres sont Ωj, ωTO,j et γj), il est implicite que
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les fre´quences des modes transverses optique (ωTO) et longitudinaux optique (ωLO) (pour
laquelle ǫ(ωLO) = 0) obe´issent a` la relation
∏
j
ωLO,j
ωTO,j
=
√
ǫ0
ǫ∞
connue comme relation de
Lyddane-Sachs-Teller [Mil74], ou` ǫ0 est la constante die´lectrique statique. Ce mode`le im-
plique aussi que les amortissements des modes optiques transverses et longitudinaux soient
identiques (γTO = γLO). Un tel mode`le a e´te´ largement utilise´ dans la litte´rature, a` cause
de sa simplicite´, notamment dans l’article de W. Kaiser et collaborateurs [Kai62] que nous
avons utilise´ dans le chapitre I. A la figure (2.5), nous montrons une courbe typique de
re´flectance obtenue en conside´rant un seul mode phonon. La re´flectance est obtenue a` partir
de la constante die´lectrique en utilisant la relation :
Figure 2.5 – Re´flectance obtenue en utilisant le mode`le 3P avec ǫ∞ = 3.0, Ω = 3.0, ωTO =
257 cm−1 et γ = 5 cm−1
R(ω) = ρ(ω)
[
1 +
(1− ρ(ω))2 τ 2(ω)
1− ρ2(ω)τ 2(ω)
]
(2.11)
ou` ρ(ω) (= σ(ω)2) est la re´flectivite´ de la surface de l’e´chantillon et τ(ω) un facteur de perte
de puissance dans le dans l’e´chantillon. En utilisant la constante die´lectrique complexe, on
peut e´crire :
ρ(ω) =
∣∣∣∣∣∣
√
ǫ(ω)− 1√
ǫ(ω) + 1
∣∣∣∣∣∣
2
(2.12)
τ(ω) = exp
[
−4πIm
√
ǫ(ω)ωe
]
(2.13)
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avec e l’e´paisseur de l’e´chantillon.
Les limites de la bande de reststrahlen (re´gion ou` la re´flectivite´ est proche de 1) sont
donne´es par la re´sonance du mode transverse optique (limite basse fre´quence) et du mode
longitudinal optique (limite grande fre´quence). Plus exactement les fre´quences ωTO et ωLO
sont les points ou` les pentes de la courbe de re´flectivite´ sont maximales. Ces pentes maxi-
males sont impose´es par l’amortissement de chaque mode (γT0 = γLO) [Ger74].
Le mode`le classique 3P ne permet d’ajuster que des courbes de re´flectance ayant une
forme similaire a` celle montre´e sur la figure (2.5), c’est a` dire ayant une largeur limite´e (qui
de´pend de sa position via ωTO et de l’amplitude du mode) et la meˆme pente a` petite et a`
grande fre´quence. Si nous voulons ajuster un spectre de re´flectance ayant une forme diffe´rente,
un autre mode`le the´orique doit eˆtre pris en compte. Le mode`le a` 3 parame`tres pre´sente aussi
des limitations pour ajuster correctement la zone semi-transparente (non e´tudie´e dans cette
the`se).
De´pendance en tempe´rature des parame`tres de phonons
Les proprie´te´s optiques des mate´riaux changent avec la tempe´rature. Dans le cas de
mate´riaux isolants, comme les mate´riaux conside´re´s dans cette the`se, la plus grande contri-
bution a` la variation des proprie´te´s optiques est la variation de la densite´ volumique des
phonons et la variation de la polarisabilite´ avec la tempe´rature [Tho91]. En tenant compte
de cela, nous pouvons re´e´crire le mode`le 3P de´crit ci dessus (e´quation (2.10)), avec des
parame`tres qui ont une de´pendance en tempe´rature.
ǫ(ω, T ) = ǫ∞(T ) +
∑
j
Ωj(T )ω
2
TO,j(T )
ω2TO,j(T )− ω2 + iγj(T )ω
(2.14)
Des expe´riences de re´flectivite´ faites par R. Jasperse et collaborateurs [Jas66] sur des surface
de LiF et de MgO, ont montre´ que l’amplitude des modes de phonons (Ωj) et les fre´quences
transverses optiques (ωTO,j) de ses modes varient essentiellement de fac¸on line´aire avec la
tempe´rature.
ωTO,j(T ) = ωTO,j(T0)− aj(T − T0) (2.15)
ΩTO(T ) = ΩTO(T0) + bj(T − T0) (2.16)
ou` T0 est une tempe´rature de re´fe´rence (usuellement la tempe´rature ambiante). I.P. Ipatova
et collaborateurs [Ipa67] ont pousse´ plus loin le de´veloppement et trouve´, a` partir de calculs,
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que la largeur des modes de phonons varie de fac¸on quadratique avec la tempe´rature :
γj
ωTO,j
(T ) =
γj
ωTO,j
(T0) + cj(T − T0) + dj(T − T0)2 (2.17)
et que la de´pendance en tempe´rature de la constante die´lectrique a` haute fre´quence est
conside´re´e comme line´aire :
ǫ∞(T ) = ǫ∞(T0) + ej(T − T0) (2.18)
la connaissance de comment doit e´voluer chaque parame`tre (amplitude, largeur, fre´quence du
mode transverse...) nous permet par la suite d’e´tablir des crite`res pour ve´rifier la cohe´rence
de nos ajustements et de comparer les valeurs de C3 obtenues a` partir d’une extrapolation
de la constante die´lectrique, disponible dans la litte´rature a` des tempe´ratures plus basses,
aux valeurs calcule´es dans ce chapitre utilisant les constantes die´lectrique de´duites de nos
spectres de re´flectance.
2.2.3 Mode`les semi quantiques pour la constante die´lectrique
Le mode`le 3P pour la constante die´lectrique, dit classique, de´crit ci-dessus, conside`re
que pour chaque mode de phonon il y a un taux d’amortissement constant (pas de de´pendance
en fre´quence). Ceci est duˆ au fait que pour ce mode`le, on conside`re que le dipoˆle e´lectrique,
compose´ par les deux ions de charges oppose´es, oscille sous l’effet d’un potentiel harmo-
nique (oscillateur classique). En re´alite´, l’interaction entre le dipoˆle et les diverses modes
de vibration du re´seau rend anharmonique le potentiel auquel le dipoˆle est soumis. Cette
anharmonicite´ induit un amortissement et un de´placement des re´sonances de´pendants de la
fre´quence [Sou04]. Nous pouvons modifier le mode`le 3P classique pour un mode`le qui prend
en compte l’anharmonicite´ du potentiel, de´nomme´ mode`le semi-quantique (SQ) :
ǫ(ω) = ǫ∞ +
∑
j
Ωjω
2
TO,j
ω2TO,j − ω2 − 2Pj(ω)ω
(2.19)
ou` la fonction Pj(ω) = ∆j(ω) + iΓj(ω) est connue comme la fonction de self e´nergie, ∆j(ω)
repre´sentant le de´placement de la fre´quence transverse optique et Γj(ω) l’amortissement
de´pendant de la fre´quence. Les avantages de l’utilisation de ce mode`le sont :
– La possibilite´ d’ajuster les courbes de re´flectance avec le nombre de modes de phonon
pre´vu the´oriquement. Ainsi, la the´orie de groupe pre´voit l’existence d’un unique
mode de phonons [Sch03] pour le CaF2. Or, W. Kaiser et collaborateurs [Kai62]
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ont duˆ utiliser deux modes de phonons 3P pour ajuster correctement leurs courbes
expe´rimentales. Nous allons voir dans ce chapitre, qu’en utilisant le mode`le SQ, un
phonon seul suffit pour l’ajustement, comme pre´vu the´oriquement.
– Les ajustement faits avec les parame`tres classiques pre´voient correctement les spectres
de re´flectance et transmittance dans la bande de reststrahlen. Par contre, dans la
zone de semi-transparence (zone non-mesure´e dans cette the`se), les mode`les clas-
siques pre´voient des indices d’extinction (partie imaginaire de l’indice de re´fraction
complexe) bien plus grands que ceux mesure´s expe´rimentalement (la transmittance
est plus petite), alors que le mode`le SQ pre´voit les valeurs correctes [Sou04].
– A` travers la fonction de self e´nergie obtenue de l’ajustement en utilisant le mode`le
SQ, il est possible d’avoir des informations sur la densite´ d’e´tats de phonons du
mate´riau [Sou04].
De nombreuses formes fonctionnelles ont e´te´ propose´es pour de´crire la fonction de self
e´nergie (voir par exemple [Ger74]). Dans cette the`se, nous utiliserons l’approche de´veloppe´e
dans [Sou04] qui consiste a` e´crire Pj(ω) sous la forme ge´ne´rale d’une somme de fonctions
≪ pique´es ≫. On e´crit ainsi :
Pj(ω) =
∑
k
g˜
(j)
k (ω) + ig
(j)
k (ω) (2.20)
avec g
(j)
k (ω) la somme syme´trise´e de deux fonctions gaussiennes de fac¸on a` avoir une fonction
impaire ne´cessaire pour assurer la causalite´, et a` ce que la transforme´e de Fourier de Pj(ω)
soit re´elle [Kee01] :
g
(j)
k (ω) = A
(j)
k exp
−4 ln(2)(ω − ω(j)k )2
γ
2,(j)
k
− A(j)k exp
−4 ln(2)(ω + ω(j)k )2
γ
2,(j)
k
 (2.21)
et g˜
(j)
k (ω) est donne´ par la transformation de Kramers-Kronig de g
(j)
k (ω) :
g˜
(j)
k (ω) =
2A
(j)
k√
π
D
2√ln(2) ω + ω(j)k
γ
(j)
k
−D
2√ln(2) ω − ω(j)k
γ
(j)
k
 (2.22)
ou` D(x) = exp (x2)
∫ x
0 exp(−t2)dt est la fonction de Dawson.
2.3 Ajustement des courbes de re´flectance en utilisant
les mode`les the´oriques
Pour ajuster nos courbes nous utiliserons les e´quations (2.11,2.12 et 2.13) pour pouvoir
calculer la re´flectance the´orique a` partir de la constante die´lectrique complexe. Ces e´quations
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supposent que l’expe´rience se fait sur une configuration du type vide/e´chantillon/vide en
prenant en compte des re´flexions multiples sur les parois. Or nous avons dans l’expe´rience une
configuration vide/e´chantillon/plaque chauffante. Ceci n’empeˆche pas d’utiliser les e´quations
(2.11,2.12 et 2.13) car nous nous inte´ressons principalement a` une re´gion spectrale ou` τ → 0,
c’est a` dire ou` il y a une grande absorption, et ou` la lumie`re n’arrive pas a` l’interface
e´chantillon/plaque chauffante. Dans ce cas l’e´quation (2.11) peut s’e´crire R(ω) = ρ(ω).
2.3.1 Ajustement avec le mode`le 3P
Figure 2.6 – Ajustement de la courbe de re´flectance pour le CaF2 a` 295K obtenue avec un
mode`le 3P en conside´rant diffe´rents nombres de modes de phonons.
Dans un premier temps nous allons montrer quelques re´sultats d’ajustement en utilisant
le mode`le 3P (e´quation (2.10)). Nous avons cherche´ a` ajuster la courbe de re´flectance du
CaF2 a` 295K car c’est celle qui pre´sente le plus d’oscillations multiphonons. Selon la the´orie
des groupes, seulement un mode de phonon triplement de´ge´ne´re´ est concerne´ par l’activite´
infrarouge [Gan65]. Nous avons donc cherche´ a` ajuster la courbe de re´flectance avec un seul
phonon. Nous voyons sur la figure (2.6) que l’ajustement avec un seul phonon n’est pas du
tout satisfaisant. En augmentant le nombre de phonons, il est possible de mieux ajuster
la courbe (voir figure (2.6)), par simple augmentation du nombre de parame`tres libres, au
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de´triment d’une signification physiquement acceptable du nombre de modes de phonons. Il
faut noter en particulier qu’en utilisant deux phonons (comme il est fait souvent dans la
litte´rature [Kai62],[Den70]), les oscillations sur la bande reststrahlen ne peuvent pas eˆtre
reproduites.
Figure 2.7 – Partie re´elle de la fonction de surface (S(ω)) pour le CaF2 a` 295K obtenue avec
un mode`le 3P en conside´rant diffe´rents nombres de modes de phonon.
A la figure (2.7), nous montrons la partie re´elle de la re´ponse de surface (S(ω) = ǫ−1
ǫ+1
),
en conside´rant des nombres variables de phonons. Nous observons que, pour les ajustements
utilisant deux modes de phonons au moins, la valeur de Re (S(ω)) ne change pas beaucoup.
Ceci est duˆ au fait que quand nous ajustons la courbe avec plus d’un mode de phonon,
nous obtenons un mode principal, plus d’autres modes d’amplitudes bien plus petites. Ces
autres modes font des corrections sur la courbe de re´flectance. Le mode principal est donne´
par l’endroit ou` la pente de la re´flectance est maximale (fre´quence transverse optique), du
coˆte´ basse fre´quence de la bande de reststrahlen (fre´quence transverse optique), et varie peu
quand on ajoute d’autres modes de phonons.
En utilisant ce mode`le nous devons ajouter des modes de phonons non physiques. Nous
allons donc pre´fe´rer utiliser le mode`le SQ qui nous permet d’ajuster les spectres avec un seul
phonon.
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2.3.2 Ajustement des spectres de re´flectance avec le mode`le SQ
Nous allons dans cette section discuter des ajustement effectue´s avec le mode`le SQ,
qui nous permettent d’obtenir les constantes die´lectriques des trois mate´riaux e´tudie´s ici
(CaF2, BaF2 et Saphir). Nous pourrons, ensuite, re´e´valuer la de´pendance en tempe´rature
du coefficient de vdW, C3. Les proce´dures d’ajustement doivent tenir compte de quelques
facteurs :
– Le nombre de modes de phonons pre´vu par la the´orie. Nous n’utiliserons qu’un seul
mode de phonon pour ajuster les courbes de re´flectance pour le BaF2 et pour le CaF2
et quatre modes de phonons pour les courbes de re´flectance Saphir.
– La fonction de self-e´nergie dans le mode`le SQ est une fonction complexe e´crite sous
la forme d’une somme de fonctions gaussiennes ge´ne´ralise´es, le nombre de termes
dans la somme n’e´tant pas fixe´ a priori. Il est toujours possible de mieux reproduire
la courbe expe´rimentale en augmentant le nombre de termes de la self-e´nergie graˆce
a` un plus grand nombre de parame`tres libres. Des crite`res doivent eˆtre e´tablis pour
ve´rifier que l’expression obtenue pour la self e´nergie est acceptable physiquement.
1. Nous ve´rifions que les diffe´rentes gaussiennes ge´ne´ralise´es de la self-e´nergie
correspondante ne prennent pas des valeurs physiquement inacceptables : pa-
rame`tres (position, largeur ou amplitude) ne´gatifs ; position centrale tre`s e´loigne´e
de la bande de reststrahlen ; largeur beaucoup plus grande que la position cen-
trale.
2. Nous utilisons les spectres de re´flectance a` 22˚ C, pre´sentant le plus de structures
multiphonons visibles, pour de´finir le nombre de termes dans la self-e´nergie en
l’ajustant bien. Nous gardons le meˆme nombre de termes pour les spectres a`
plus hautes tempe´ratures.
3. L’e´volution de la self-e´nergie avec l’augmentation de la tempe´rature doit eˆtre
douce et dans le sens d’une augmentation et d’un e´largissement de ∆ et de Γ.
4. Pour faciliter la bonne convergence par rapport au crite`re ci-dessus nous utili-
sons toujours les parame`tres obtenus pour une tempe´rature plus basse comme
point de de´part de l’ajustement d’une tempe´rature donne´e.
– Nous comparons les valeurs de ǫ0 obtenues par l’ajustement aux valeurs connues
dans la litte´rature. Nous comparons aussi nos valeurs de coefficient d’absorption
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(donne´es par 4πωIm (
√
ǫ)) a` des mesures d’absorption (transmission) existantes dans
la litte´rature.
– Nous ve´rifions l’e´volution avec la tempe´rature de la position et de la largeur de
la re´sonance de la constante die´lectrique. Celles-ci doivent suivre le comportement
de´crit a` la section 2.2.2 : line´aire pour la position et quadratique pour la largeur.
Pour la proce´dure d’ajustement des courbes, nous avons utilise´ le logiciel Focus [Foc],
programme d’ajustement de courbes, de´veloppe´ par D.S. Meneses au CEMHTI d’Orle´ans,
et disponible gratuitement sur internet pour des fins non commerciales.
2.3.2.1 CaF2
Figure 2.8 – Spectres de re´flectance pour le CaF2 avec les meilleurs ajustements obtenus en
utilisant le mode`le SQ. Les parame`tres utilise´s pour les ajustements sont donne´s sur le tableau
(2.1).
Comme mentionne´ ci-dessus nous utilisons un seul mode de phonon, en commenc¸ant
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l’ajustement par la courbe a` tempe´rature ambiante. Les positions des gaussiennes ge´ne´ralise´es
ainsi que leur amplitudes et largeurs sont donne´es par les creux de la courbe de re´flectance.
A la figure (2.8) nous montrons les meilleurs ajustements pour le CaF2 en tenant compte des
crite`res et proce´dures de´crites. Le tableau (2.1) montre les valeurs des parame`tres utilise´s
pour l’ajustement. L’ajustement a e´te´ fait en utilisant 7 gaussiennes ge´ne´ralise´es dans la
self-e´nergie. Nous allons discuter par la suite des diffe´rents crite`res utilise´s pour valider nos
ajustements.
Temperature (K) 295 373 473 573 673 773
Parame`tres pour l’unique mode phonon
ǫ∞ 2.02 2.019 2.07 2.11 2.1 2.16
Ω1 4.18 4.04 3.95 3.89 3.83 3.67
ωT0,1( cm
−1) 272.74 278.17 283.63 288.71 291.76 299.23
Self-e´nergie
A
(1)
1 ( cm
−1) 8.65 10.15 4.77 7.67 10.88 9.25
ω
(1)
1 ( cm
−1) 54.67 54.5 54.5 54.5 54.5 54.5
γ
(1)
1 ( cm
−1) 260.19 245.23 214.99 189.55 167.09 179.98
A
(1)
2 ( cm
−1) 8.65 10.15 4.77 7.67 10.88 9.25
ω
(1)
2 ( cm
−1) 332.74 328.92 319.06 307.51 307.47 289.43
γ
(1)
2 ( cm
−1) 31.34 38.81 39.26 51.86 67.18 87.66
A
(1)
3 ( cm
−1) 11.14 12.60 14.44 10.27 6.66 4.07
ω
(1)
3 ( cm
−1) 370.78 370.35 357.47 345.84 352.88 352.24
γ
(1)
3 ( cm
−1) 58.39 54.58 89.84 65.17 56.51 79.67
A
(1)
4 ( cm
−1) 8.65 10.15 4.77 7.67 10.88 9.25
ω
(1)
4 ( cm
−1) 332.74 328.92 319.06 307.51 307.47 289.43
γ
(1)
4 ( cm
−1) 31.34 38.81 39.26 51.86 67.18 87.66
A
(1)
5 ( cm
−1) 2.33 3.04 1.00 6.08 3.73 1.74
ω
(1)
5 ( cm
−1) 413.56 408.84 408.99 397.19 398.97 398.97
γ
(1)
5 ( cm
−1) 18.61 25.91 27.16 77.05 60.76 55.25
A
(1)
6 ( cm
−1) 12.95 8.22 5.81 0.97 0.31 0.13
ω
(1)
6 ( cm
−1) 448.59 440.50 441.07 443.51 443.78 443.78
γ
(1)
6 ( cm
−1) 104.74 74.79 80.31 32.76 9.86 6.3
A
(1)
7 ( cm
−1) 9.94 23.14 29.56 38.64 46.1 51.45
ω
(1)
7 ( cm
−1) 640.11 619.10 625.31 618.89 620.18 621.83
γ
(1)
7 ( cm
−1) 483.71 436.71 492.69 537.70 602.62 690.66
Table 2.1 – Parame`tres obtenus pour les meilleurs ajustements des courbes de re´flectance
pour le CaF2.
E´volution des Self-e´nergies Avoir une e´volution line´aire en tempe´rature de chaque pa-
rame`tre des gaussiennes ge´ne´ralise´es n’est pas possible. Ceci est duˆ au fait que les oscillations
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s’e´largissent avec la tempe´rature en diminuant le nombre d’oscillations de fac¸on a` ce que les
diffe´rents termes de la self e´nergie se me´langent entre eux. Cependant, ce qui est important
est que la fonction totale de self e´nergie e´volue de fac¸on cohe´rente, avec une augmentation
des amplitudes et un e´largissement avec la tempe´rature. Nous observons une e´volution rai-
sonnable de la self e´nergie (figure (2.9)).
Figure 2.9 – E´volution de la fonction de self-e´nergie P (ω) avec la tempe´rature pour le CaF2.
(a) e´volution du de´placement de la re´sonance ( Re(P (ω))) ; (b) e´volution de l’amortissement
(Im(P (ω))).
Nous observons que pour la partie re´elle de la self e´nergie (correspondant a` un de´placement
de la fre´quence de re´sonance) la valeur du pic augmente avec la tempe´rature et la structure
s’e´largit. Pour la partie imaginaire de la self e´nergie (correspondant a` l’amortissement de la
re´sonance), nous notons une augmentation de la taille des pics (plus d’amortissement) ainsi
qu’un e´largissement avec la tempe´rature. Notons l’existence d’une structure avec plusieurs
pics a` 295K qui s’e´largissent et disparaissent pour des tempe´ratures plus e´leve´es, correspon-
dant aux oscillations observe´es en re´flectance sur la bande de reststrahlen.
E´volution de la re´sonance de volume de la constante die´lectrique A la figure
(2.10), nous montrons l’e´volution de la constante die´lectrique du CaF2 avec la tempe´rature.
68
Figure 2.10 – E´volution de la partie re´elle (a) et de la partie imaginaire (b) de la constante
die´lectrique ǫ(ω) avec la tempe´rature, obtenue a` partir de l’ajustement des courbes de re´flectance
pour le CaF2.
Nous observons clairement un de´placement du mode de phonon vers les basses fre´quences
ainsi que son e´largissement. Ceci parait contradictoire avec l’e´volution du parame`tre ωTO,1
qui augmente avec la tempe´rature (voir tableau 2.1). L’augmentation de ce parame`tre avec
Figure 2.11 – E´volution de la fre´quence de re´sonance (maximum de Im(ǫ)) (a) et du rapport
entre la largeur et position du mode de phonon (e´cart entre le maximum et minimum de Re(ǫ))
(b) pour le CaF2 en fonction de la tempe´rature.
la tempe´rature est en fait compense´e par l’augmentation de la partie re´elle de la self-e´nergie,
de sorte que la position de la re´sonance e´volue vers les basses fre´quences. La figure (2.11)
montre l’e´volution de la fre´quence de re´sonance du mode de phonon (de´fini par le maximum
de Im(ǫ)) et le rapport entre la largeur du mode (de´finie par la diffe´rence du maximum et
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minimum de Re(ǫ)) et la position de la re´sonance. Nous notons un comportement line´aire
de la position de re´sonance et un changement quadratique du rapport de la largeur par la
position de la re´sonance, conforme´ment a` ce qui est attendu the´oriquement (voir la sous-
section 2.2.2).
Changement de ǫ0 avec la tempe´rature La figure (2.12), montre l’e´volution de ǫ0 avec
la tempe´rature, les valeurs varient de 6.83 a` tempe´rature ambiante a` 8.6 a` 773K. Ces valeurs
sont un peu plus hautes que les valeurs connues de ǫ0 = 6.63 a` tempe´rature ambiante dans
la litte´rature [Bez91].
Figure 2.12 – E´volution de la constante die´lectrique statique (ǫ0) avec la tempe´rature pour le
CaF2.
Comparaison des coefficients d’absorption avec les donne´es disponibles dans la
litte´rature Nous comparons les valeurs du coefficient d’absorption (α = 4π
√
Im(ǫ)ω)
de´duites de notre mode´lisation dans la re´gion semi transparente avec les valeurs de´duites de
mesures de transmittance de la litte´rature ([Tho91]). La figure (2.13), montre les valeurs de
α pour des nombres d’onde allant de 1050 cm−1 a` 1300 cm−1. Nous obtenons le meˆme com-
portement (loi de puissance) que dans ([Tho91]), mais avec des valeurs un peu diffe´rentes.
Ceci n’est pas contradictoire car les valeurs de constantes correspondent a` un ajustement
limite´ a` la bande de reststrahlen, puisque dans la re´gion semi-transparente, nos donne´es
expe´rimentales sont affecte´es par l’e´mission thermique de la plaque qui chauffe l’e´chantillon.
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Figure 2.13 – E´volution avec la tempe´rature du coefficient d’absorption (α = 4π
√
Im(ǫ)ω) a`
diffe´rentes fre´quences pour le CaF2.
E´volution de la re´ponse de surface, S(ω) avec la tempe´rature. A partir des valeurs
de la constante die´lectrique obtenues, on peut calculer la re´ponse de surface S(ω) = ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1
,
qui est la grandeur importante pour l’e´valuation du coefficient de vdW. La figure (2.14),
montre l’e´volution de S(ω) avec la tempe´rature. Comme la re´sonance atomique se trouve
sur les ailes de la re´sonance de surface, les valeurs de Re (S(ω)) et Im (S(ω)) ne varient
pratiquement pas avec la tempe´rature, malgre´ un e´largissement et une diminution de l’am-
plitude des modes de polariton. Ainsi, les valeurs de C3 calcule´es avec ces nouvelles donne´es
ne doivent que peu changer par rapport a` celles calcule´es au chapitre I dans le cas du CaF2.
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Figure 2.14 – E´volution de la partie re´elle (a) et de la partie imaginaire (b) de la fonction
de surface S(ω) avec la tempe´rature pour le CaF2. La position de la transition 8P3/2 → 7D5/2,
dominante pour l’interaction de vdW pour le Cs(8P3/2), est montre´e en pointille´.
2.3.2.2 BaF2
Nous avons proce´de´ de la meˆme fac¸on pour ajuster les spectres du BaF2. A la figure
(2.15), nous montrons les courbes de re´flectance expe´rimentales avec le meilleur ajustement
pour chaque tempe´rature. La courbe de re´flectance a` 295K pre´sentant moins d’oscillations
que pour le CaF2, il nous est possible de trouver un bon ajustement avec moins de termes
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Figure 2.15 – Spectres de re´flectance pour le BaF2 avec les meilleurs ajustements obtenus en
utilisant le mode`le SQ. Les parame`tres utilise´s pour les ajustements sont donne´s sur le tableau
(2.2).
dans la self e´nergie (quatre gaussiennes ge´ne´ralise´es au lieu de sept ). Sur le tableau (2.2),
nous montrons les valeurs des parame`tres utilise´s pour ces ajustements.
E´volution de la self-e´nergie Nous montrons a` la figure (2.16), l’e´volution de la self-
e´nergie avec la tempe´rature. Nous voyons clairement, pour la partie re´elle comme pour la
partie imaginaire, une augmentation de l’amplitude accompagne´e d’un e´largissement des pics
qui entraˆıne la disparition, a` plus haute tempe´rature, des structures existant sur le spectre
de re´flectance a` 295K.
E´volution de la constante die´lectrique A la figure (2.17), nous montrons l’e´volution
avec la tempe´rature de la constante die´lectrique obtenue a` partir des ajustements pour le
BaF2. La figure (2.18), montre l’e´volution de la fre´quence de re´sonance du mode de phonon
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Temperature (K) 295 373 473 573 673 773
Parame`tres pour l’unique mode phonon
ǫ∞ 2.12 2.12 2.12 2.11 2.12 2.11
Ω1 4.38 4.07 3.8 3.52 3.24 2.99
ωT0,1 (cm
−1) 194.14 202.71 209.42 217.77 226.32 235.02
Self-e´nergie
A
(1)
1 (cm
−1) 5.13 3.91 2.79 2.08 1.45 0.86
ω
(1)
1 (cm
−1) 132.23 131.11 124.61 133.28 128.53 123.53
γ
(1)
1 (cm
−1) 142.04 136.54 136.08 127.26 128.34 124.56
A
(1)
2 (cm
−1) 6.9 5.63 4.64 3.53 4.21 5.24
ω
(1)
2 (cm
−1) 278.48 270.11 260.89 251.44 244.89 243.97
γ
(1)
2 (cm
−1) 48.2 40.48 35.17 33.87 46.78 72.15
A
(1)
3 (cm
−1) 13.84 11.23 9.91 8.09 5.42 2.67
ω
(1)
3 (cm
−1) 331.79 326.13 318.63 307.50 295.39 295.89
γ
(1)
3 (cm
−1) 46.69 52.66 65.34 80.05 64.18 47.40
A
(1)
4 (cm
−1) 14.97 28.36 37.02 48.67 57.38 64.83
ω
(1)
4 (cm
−1) 520.53 501.32 494.65 491.41 480.38 481.53
γ
(1)
4 (cm
−1) 286.4 321.43 352.42 367.86 385.52 410.35
Table 2.2 – Parame`tres obtenus pour le meilleur ajustement des courbes de re´flectance pour
le BaF2.
(Im(ǫ) = maximum) ainsi que celle de la largeur des modes (diffe´rence entre le maximum
et le minimum de Re(ǫ)) ou` nous pouvons observer la variation line´aire de la fre´quence de
re´sonance et la variation quadratique avec la largeur comme pre´vu the´oriquement (sous-
section 2.2.2).
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Figure 2.16 – E´volution de la fonction de self-e´nergie avec la tempe´rature pour le BaF2.
(a) e´volution du de´placement de la re´sonance ( Re(P (ω))) ; (b) e´volution de l’amortissement
(Im(P (ω))).
100 200 300
-60
-40
-20
0
20
40
60
 
500˚C
400˚C
300˚C
200˚C
100˚C
T=22˚C
cm
-1
R
e(
 

)
Figure 2.17 – E´volution de la partie re´elle (a) et de la partie imaginaire (b) de ǫ(ω) avec la
tempe´rature, obtenue a` partir de l’ajustement des courbes de re´flectance pour le BaF2.
Valeurs obtenues pour ǫ0 Les valeur pour ǫ0 obtenues a` partir de nos ajustements varient
de 7.1 a` 7.17, e´tant en accord avec les valeurs disponibles dans la litte´rature allant de 6.7 a`
7.4 [Tho98].
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Figure 2.18 – E´volution de la fre´quence de re´sonance (a) et du rapport entre la largeur et
position du mode de phonon (b) pour le BaF2 en fonction de la tempe´rature.
Comparaison des coefficients d’absorption avec les donne´es de la litte´rature Les
valeurs de coefficient d’absorption (α = 4π
√
Im(ǫ)ω) dans la re´gion semi-transparente obte-
nues ont un comportement en loi de puissance (voir figure (2.19)), avec des valeurs un peu
plus petites que celles donne´es dans [Tho91].
Figure 2.19 – E´volution avec la tempe´rature du coefficient d’absorption (α = 4π
√
Im(ǫ)ω) a`
diffe´rentes fre´quences pour le BaF2.
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Figure 2.20 – E´volution de la partie re´elle (a) et de la partie imaginaire (b) de la fonction
de surface S(ω) avec la tempe´rature pour le BaF2. La position de la transition 8P3/2 → 7D5/2,
dominante pour l’interaction de vdW pour le Cs(8P3/2), est montre´e en pointille´.
E´volution de la re´ponse de surface, S(ω) avec la tempe´rature. La figure (2.20),
montre le comportement de la re´sonance de surface (S(ω)) calcule´e a` partir de la constante
die´lectrique de´duite des ajustements. La figure (2.21), nous montre la position de la re´sonance
de polariton ainsi que sa largeur. La largeur de la re´sonance de polariton pre´sente une aug-
mentation line´aire mais le de´placement du mode de surface n’est pas monotone, diminuant de
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295K a` 573K et augmentant apre`s. A cause de l’e´largissement, la valeur de Re (S(ω)) pour la
fre´quence atomique la plus importante pour l’interaction de vdW (8P3/2 → 7D5/2) diminue
conside´rablement avec la tempe´rature (voir figure (2.22)) diminuant ainsi la contribution du
couplage re´sonnant dans l’interaction de vdW. La valeur de Im (S(ω)) a un comportement
a` l’oppose´ de celui de la position de la re´sonance. La grande variation de Re(S(ω)) calcule´e
pour la fre´quence de la transition 8P3/2 → 7D5/2 du ce´sium permet de pre´dire un grand
changement pour les valeurs de C3 calcule´es a` partir de ces de´terminations de S(ω) par
rapport a` celles trouve´es dans le chapitre I.
Figure 2.21 – (a) e´volution de la fre´quence de re´sonance du polariton de surface ; (b)
e´volution de la largeur de la re´sonance avec la tempe´rature pour le BaF2.
Figure 2.22 – (a) e´volution de la valeur de Re (S(ω)) ; (b) e´volution de la valeur de Im (S(ω))
pour une surface en BaF2, a` la fre´quence de la transition 8P3/2 → 7D5/2 du ce´sium.
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2.3.2.3 Saphir
Nous ajustons les spectres de re´flectance du saphir en utilisant quatre phonons an-
harmoniques (nombre de phonons usuellement utilise´ dans la litte´rature [Ger74]), en utili-
sant, pour trois d’entre eux, une seule gaussienne ge´ne´ralise´e dans la self-e´nergie et pour
l’autre mode quatre termes dans la self-e´nergie. La comparaison entre l’ajustement et les
courbes expe´rimentales est pre´sente´e a` la figure (2.23). Les valeurs des parame`tres utilise´s
sont donne´es dans le tableau (2.3).
Figure 2.23 – Spectres de re´flectance pour le saphir, avec les meilleurs ajustements obtenus
en utilisant le mode`le SQ. Les parame`tres utilise´s pour les ajustements sont indique´s dans le
tableau (2.3).
La figure (2.24), montre l’e´volution avec la tempe´rature de la self e´nergie du mode de
phonon 3. Notons l’apparition d’un pic autour de 250 cm−1 pour de hautes tempe´ratures
au de´triment du pic autour de 550 cm−1. Aux figures (2.25 et 2.26), nous montrons les
valeurs obtenues pour la constante die´lectrique a` partir des ajustements. A la figure (2.27),
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Temperature (K) 295 373 473 573 673 773
ǫ∞ 3.03 3.01 3.03 2.98 3.02 3.02
Phonon 1
Ω1 0.42 0.47 0.41 0.49 0.47 0.44
ωT0,1 (cm
−1) 373.86 371 370 359.67 351.66 350.6
A
(1)
1 (cm
−1) 24.41 28.45 26.06 47.79 67.54 62.47
ω
(1)
1 (cm
−1) 199.33 204.6 219.02 219.02 208.88 215.22
γ
(1)
1 (cm
−1) 248.99 241.5 229.88 203.74 200.32 196.77
Phonon 2
Ω2 2.73 2.74 2.63 2.53 2.45 2.41
ω2 439.71 436.34 435.06 432.09 429.92 427.39
A
(2)
1 (cm
−1) 5.68 7.87 7.86 8.86 9.49 10.3
ω
(2)
1 (cm
−1) 423.58 419.54 416 413.48 409.06 403.75
γ
(2)
1 (cm
−1) 38.51 45.62 59.5 65.28 77.7 93.32
Phonon 3
Ω3 2.87 2.81 2.87 2.81 2.83 2.82
ω3 580.42 582.2 582.98 578.97 581.61 582.95
A
(3)
1 (cm
−1) 1.43 5 11.48 23.67 28.36 29.86
ω
(3)
1 (cm
−1) 371.13 371.61 307.94 354.27 362.12 347.12
γ
(3)
1 (cm
−1) 190.22 200.24 237.29 192.02 198.47 206.02
A
(3)
2 (cm
−1) 10.12 9.12 7.86 8.09 5.63 4.75
ω
(3)
2 (cm
−1) 536.83 534.45 526.44 534.32 537.77 526.56
γ
(3)
2 (cm
−1) 117.73 108.42 118.29 93.84 79.03 79.42
A
(3)
3 (cm
−1) 15.56 19.17 20.42 25.5 27.59 30
ω
(3)
3 (cm
−1) 914.59 912.06 878.14 839.97 815.08 805.6
γ
(3)
3 (cm
−1) 333.25 414.24 418.35 369.58 366.08 362.4
A
(3)
4 (cm
−1) 6.13 6.29 8.99 9.36 15.55 17.81
ω
(3)
4 (cm
−1) 1299.6 1353.68 1298.6 1333.72 1301.19 1294.23
γ
(3)
4 (cm
−1) 895.54 953.88 947.96 996.79 927.75 997.61
Phonon 4
Ω4 0.15 0.15 0.14 0.15 0.17 0.18
ω4 638.35 636.59 633.87 628.1 618.72 610.88
A
(4)
1 (cm
−1) 6.77 6.98 7.19 8.78 15.72 22.99
ω
(4)
1 (cm
−1) 640.36 638.2 634.9 619.7 565.2 506.43
γ
(4)
1 (cm
−1) 30.03 34.07 35.79 84.38 159.51 23.39
Table 2.3 – Parame`tres obtenus pour les meilleurs ajustements des courbes de re´flectance
pour le saphir.
nous montrons les modes de surface ainsi que la position de la transition atomique la plus
importante pour l’interaction de vdW. Les re´sonances de surface e´tant loin de la transition
atomique 8P3/2 → 7D5/2 du ce´sium qui nous inte´resse, de tre`s faibles variations de la valeur
de C3 avec la tempe´rature sont attendues.
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Figure 2.24 – E´volution de la fonction de self-e´nergie du mode de phonon 3 avec la
tempe´rature pour le saphir. (a) e´volution du de´placement de la re´sonance (Re(P3(ω))) ; (b)
e´volution de l’amortissement (Im(P3(ω))).
Figure 2.25 – E´volution de Re (ǫ(ω)) avec la tempe´rature, obtenue a` partir de l’ajustement
des courbes de re´flectance pour le saphir.
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Figure 2.26 – E´volution de Im (ǫ(ω)) avec la tempe´rature, obtenue a` partir de l’ajustement
des courbes de re´flectance pour le saphir.
Figure 2.27 – (a) e´volution de la fre´quence de re´sonance du polariton de surface ; (b)
e´volution de la largeur de la re´sonance avec la tempe´rature pour le saphir.
2.4 Nouveaux calculs de C3 en utilisant les valeurs de
S(ω) obtenues expe´rimentalement.
Apre`s avoir obtenu l’e´volution en tempe´rature de la constante die´lectrique en utilisant
les mesures de re´flectance, nous pouvons calculer la de´pendance en tempe´rature du coefficient
de vdW, C3. Le calcul de C3 suit ce qui a e´te´ de´crit dans la section 1.3 du chapitre I, en utili-
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sant pour chaque tempe´rature, la constante die´lectrique correspondante. Nous comparons les
valeurs de C3 obtenues aux valeurs pre´dites au chapitre I et a` des valeurs calcule´es en extra-
polant les donne´es de constante die´lectrique disponibles dans la litte´rature, en conside´rant
que les parame`tres d’un mode`le 3P parame`tres e´voluent line´airement avec la tempe´rature.
2.4.1 Extrapolation des donne´es disponibles dans la litte´rature
En utilisant les donne´es de P. Denham et collaborateurs [Den70], qui ont obtenu les
parame`tres (ωTO,Ωj,γj,ǫ∞) pour un mode`le de constante die´lectrique du type 3 parame`tres
(e´quation 2.10) pour deux tempe´ratures (100K et 300K), nous pouvons calculer les pentes
des comportements line´aires des e´quations (2.15-2.18) et, ainsi, simuler l’e´volution de la
constante die´lectrique avec la tempe´rature. Le tableau (2.4) montre les valeurs des pentes
pour l’e´volution des diffe´rents parame`tres pour le BaF2 et le CaF2, en conside´rant T0 = 300K.
Nous avons duˆ conside´rer que dj = 0 (voir e´quation 2.17), c’est-a`-dire, que l’e´volution des
largeurs de mode de phonons est aussi line´aire (nous ne pouvons pas de´terminer dj avec
seulement deux points en tempe´rature).
Coefficients line´aires CaF2 BaF2
Mode 1 Mode 2 Mode 1 Mode 2
aj(cm
−1K−1) 0.03 0.03 0.02 0.035
bj (K
−1) 6.3×10−4 1.0×10−4 4.0× 10−4 1.3× 10−4
cj (K
−1) 1.0×10−4 2.5×10−4 2.0× 10−4 5.0×10−4
e (K−1) -3×10−4 -4.5×10−4
Table 2.4 – Pentes de l’e´volution line´aire pour les parame`tres du mode`le 3P, calcule´es pour
le CaF2 et le BaF2 a` partir des donne´es de [Den70], avec T0 = 300K
Nous utilisons les coefficients line´aires montre´s dans le tableau (2.4) pour calculer
l’e´volution de la constante die´lectrique pour le CaF2 et pour le BaF2 dans le cadre du
le mode`le 3P. Nous utilisons comme parame`tres a` tempe´rature T0, les valeurs donne´es
dans [Kai62], car les courbes expe´rimentales semblent plus fiables, e´tant plus compatibles
avec nos courbes expe´rimentales que celles de [Den70]. Il est raisonnable de supposer que
les diffe´rences expe´rimentales entre [Den70] et [Kai62] (e´chantillons diffe´rents, erreurs de
mesure...) ne changent que peu l’e´volution en tempe´rature des parame`tres. A partir des
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constantes die´lectriques obtenues, on peut calculer les fonctions de surface S(ω) = ǫ(ω)−1
ǫ(ω)+1
de´finies au chapitre I et de la`, calculer l’e´volution de C3 avec la tempe´rature. Ces valeurs
calcule´es seront utilise´es par la suite pour comparaison avec les valeurs de C3 de´duites de
nos mesures expe´rimentales.
2.4.2 Calculs pour le CaF2, utilisant les valeurs de ǫ(ω) de´duites
de nos mesures de re´flectance
Figure 2.28 – Changement du coefficient de vdW, C3, avec la tempe´rature pour un atome
Cs(8P3/2) proche d’une surface de CaF2. La courbe (a) montre les re´sultats utilisant les
constantes die´lectriques obtenues a` partir des mesures de re´flectance en tempe´rature. La courbe
(b) montre les re´sultats des calculs prenant en compte un mode`le 3P pour la constante
die´lectrique avec les parame`tres qui e´voluent line´airement avec la tempe´rature. La courbe (c)
montre les re´sultats obtenus au chapitre I en conside´rant la constante die´lectrique a` tempe´rature
ambiante donne´e dans [Bez91] (calculs du chapitre I).
A la figure 2.28, nous montrons l’e´volution du coefficient de vdW, C3, avec la tempe´rature
pour un atome Cs(8P3/2) au voisinage d’une surface de CaF2. Par comparaison, nous mon-
trons aussi les valeurs de C3 calcule´es en tenant compte d’une e´volution line´aire en tempe´rature
des parame`tres d’un mode`le 3P (voir section 2.2.2) a` partir d’une mode´lisation de la constante
die´lectrique et les valeurs calcule´es de C3 si on conside`re la constante die´lectrique a` tempe´rature
ambiante [Bez91] (calcule´es dans le chapitre I). Nous montrons, a` la figure (2.29), l’e´volution
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Figure 2.29 – E´volution en tempe´rature de la contribution des transitions atomiques princi-
pales pour l’interaction vdW entre un atome de ce´sium au niveau 8P3/2 et une surface de CaF2 ;
(b) e´volution des coefficients de re´flexion r1 et r3 pour la transition 8P3/2 → 7D5/2
en tempe´rature de la contribution des principales transitions atomiques pour l’interaction
de vdW (tableau 1.1 du chapitre I). Nous voyons que la transition donnant la plus grande
contribution a` l’interaction de vdW de l’atome face a` une surface parfaitement re´fle´chissante
(la transition 8P3/2 → 7D5/2), est celle qui explique les changements en tempe´rature de la
valeur totale de C3. La variation, pour cette transition, des coefficients de re´flexion r1(ω)
(contribution non re´sonnante, e´quation 1.17) et r3(ω) (couplage re´sonnant, e´quation 1.19) est
montre´e a` la figure (2.30). On reconnaˆıt le comportement line´aire pre´vu quand kBT >> h¯ωij
(voir la section 1.3 du chapitre I). On note que le coefficient r3, donnant une contribution
ne´gative a` C3, varie plus rapidement que le coefficient r1 ce qui explique la diminution de
la contribution de cette transition pour C3 avec la tempe´rature. Pour des tempe´ratures pas
trop e´leve´es (T ≤ 573K), les valeurs de C3 calcule´es a` partir des constantes die´lectriques
obtenues expe´rimentalement sont assez proches de celles obtenues avec des extrapolations a`
partir de la constante die´lectrique a` tempe´rature ambiante. Par contre, elles diffe´rent aux
tempe´ratures les plus hautes (T > 573K). Cette diffe´rence est due a` l’augmentation de la
valeur de ǫ0 avec la tempe´rature obtenue de nos ajustements.
Comme mentionne´ pre´ce´demment, le fait que la principale transition atomique soit sur
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Figure 2.30 – E´volution en tempe´rature des coefficients de re´flexion r1 et r3 pour la transition
8P3/2 → 7D5/2
les ailes de la re´sonance de surface fait que les valeurs recalcule´es de C3 ne diffe´rent que peu
par rapport a` celles qui ne conside`rent pas le changement de ǫ(ω) avec la tempe´rature. Il
est inte´ressant de voir que les de´placements trouve´s a` plus haute tempe´rature changent la
pre´diction sur le signe de C3, l’interaction restant soit toujours attractive a` 800K.
2.4.3 Calculs pour le BaF2, utilisant les valeurs de ǫ(ω) de´duites
de nos mesures de re´flectance
La figure (2.31) montre l’e´volution en tempe´rature du coefficient de vdW calcule´ en
utilisant les constantes die´lectriques obtenues a` partir des mesures de la re´flectance pour
le BaF2. Nous montrons aussi les valeurs de C3 calcule´es en extrapolant la de´pendance en
tempe´rature a` partir de la constante die´lectrique a` tempe´rature ambiante (via l’e´volution
line´aire des parame`tres du mode`le 3P), et les valeurs calcule´es en conside´rant la constante
die´lectrique a` tempe´rature ambiante. Nous trouvons une remonte´e a` haute tempe´rature qui
est aussi obtenue avec le mode`le conside´rant une e´volution line´aire des parame`tres du mode`le
3P. Malgre´ un comportement global similaire entre les nouveaux calculs et les valeurs prenant
en compte l’e´volution line´aire des parame`tres, les valeurs de C3 calcule´es deviennent assez
diffe´rentes a` haute tempe´rature (par exemple, voir l’e´cart entre les deux courbes a` 800K).
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Figure 2.31 – Changement du coefficient de vdW, C3, avec la tempe´rature pour un atome
Cs(8P3/2) proche d’une surface de BaF2. La courbe (a) montre les re´sultats des calculs en
utilisant les constantes die´lectriques obtenues a` partir des mesures de re´flectance en tempe´rature.
La courbe (b) montre les re´sultats des calculs prenant en compte un mode`le 3P pour la constante
die´lectrique avec les parame`tres qui e´voluent line´airement avec la tempe´rature. La courbe (c)
montre les re´sultats obtenus au chapitre I en conside´rant la constante die´lectrique a` tempe´rature
ambiante donne´e dans [Tho98] (calculs du chapitre I).
A la figure (2.32), nous montrons l’e´volution du terme 2Re
(
ǫ(ωij)−1
ǫ(ωij)+1
)
pour les transitions
atomiques les plus importantes, ou` on voit un changement des valeurs de Re(S(ω)) pour les
couplages avec les niveaux 7D3/2 et 7D5/2 qui sont assez proches de la re´sonance de surface.
Par contre les valeurs de Re(S(ω)) ne changent pratiquement pas pour les autres niveaux car
ils sont en dehors des re´sonances. A la figure (2.33) nous montrons la contribution de chaque
transition atomique C
(i)
3 : comme pour le CaF2, la plus grande contribution au C3 total est
donne´e par la transition 8P3/2 → 7D5/2. L’e´volution avec la tempe´rature de cette contri-
bution dominante n’est pas monotone, a` cause du de´placement et de l’e´largissement de la
re´sonance de surface (voir figure 2.21). Ceci entraˆıne une ≪ compe´tition ≫ dans l’e´valuation
du coefficient de re´flexion r3(ω) (e´quation 1.19 du chapitre I), avec le facteur 2Re
(
ǫ(ωij)−1
ǫ(ωij)+1
)
qui diminue avec la tempe´rature alors que le facteur e
−h¯ωij/kBT
1−e−h¯ωij/kBT augmente : ceci explique
le comportement de C3 avec la tempe´rature.
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Figure 2.32 – E´volution en tempe´rature du terme 2Re (S(ωij)) pour les transitions atomiques
principales pour l’interaction de vdW entre un atome Cs(8P3/2) et une surface de BaF2.
Figure 2.33 – E´volution en tempe´rature de la contribution (C
(i)
3 ) pour les transitions ato-
miques principales pour l’interaction de vdW entre un atome Cs(8P3/2) et une surface de BaF2.
2.4.4 Calculs pour le Saphir, utilisant les valeurs de ǫ(ω) de´duites
de nos mesures de re´flectance
Dans le cas du saphir, aucune des transitions atomiques importantes n’est en re´sonance
avec les modes de surface du saphir. La contribution re´sonnante est donc ne´gligeable et nous
88
nous attendons a` des changements tre`s petits pour la valeur de C3 avec la tempe´rature.
Sur la figure (2.34), nous montrons les nouvelles valeurs calcule´es pour C3 en utilisant les
constantes die´lectriques obtenues a` partir des spectres de re´flectance.
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Figure 2.34 – De´pendance en tempe´rature de C3 pour l’interaction entre un atome de ce´sium
au niveau 8P3/2 et une surface de saphir.
2.4.5 Calculs de C3 pour un atome de ce´sium au niveau 8P1/2
Nous avons aussi cherche´ dans cette the`se a` re´aliser des mesures du coefficient de vdW
pour un atome Cs(8P1/2). Le principal inte´reˆt de ce niveau est que son couplage donnant
la principale contribution au coefficient de vdW se situe a` 29 µm et est donc un peu plus
proche de la re´sonance de surface du CaF2 que dans le cas du niveau 8P3/2. Au tableau
(2.5), nous montrons les principales contributions a` l’interaction de vdW entre le Cs(8P1/2)
et une surface parfaitement re´fle´chissante. On note que les transitions les plus importantes
sont les couplages vers le niveau 7D3/2 et le niveau 8S1/2 (le couplage vers le niveau 7D5/2,
important dans le cas 8P3/2, est interdit par les re`gles de se´lection). Le couplage vers 7D3/2
doit donner une contribution re´sonnante, mais le couplage vers 8S1/2 tombe en fait en dehors
des re´sonances de surface (CaF2, BaF2 et saphir) et correspond en e´nergie a` une tempe´rature
trop e´leve´e pour que l’on pre´voit des effets de tempe´rature importants induits par cette
transition.
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Niveaux λ( µm) ω (cm−1) CRp3 ( kHz× µm3)
7D3/2 29.52 338.8 23.039
8D3/2 4.76 2100.0 3.719
8S1/2 -7.17 -1394.7 14.324
9S1/2 8.32 1201.9 9.392
Table 2.5 – Principales contributions pour l’interaction de vdW entre un atome Cs(8P1/2) et
une surface parfaitement re´fle´chissante.
La figure (2.35) montre la position de la contribution principale a` l’interaction de vdW,
par rapport aux re´sonances de surfaces pour le CaF2 (a) et pour le BaF2 (b). On note que
la transition est plus proche des modes de polaritons pour le CaF2 qu’il ne l’e´tait pour le
Cs(8P3/2) (voir figure 2.14). Pour le BaF2, en revanche, la transition atomique devient plus
e´loigne´e de la re´sonance de surface, et passe de l’autre cote´ de celle-ci (changement de signe
de la contribution) par rapport a` ce qu’on avait pour le 8P3/2 (voir figure 2.20).
Figure 2.35 – Position de la transition 8P1/2 → 7D3/2 (en pointille´) par rapport aux
re´sonances de surface du CaF2 (a) et du BaF2 (b).
A la figure (2.36), nous montrons l’e´volution de C3 pour les surfaces de CaF2, BaF2
et saphir. Comme pre´vu aucun changement de C3 avec la tempe´rature n’est visible pour
le saphir. On note un changement plus rapide de C3 avec la tempe´rature pour le CaF2,
par rapport a` ce qui avait e´te´ obtenu pour le niveau 8P3/2, a` cause d’un plus fort couplage
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avec la transition importante pour l’interaction de vdW avec la re´sonance de surface. On
obtient d’ailleurs un changement de signe pour C3 (passage d’une interaction attractive a`
re´pulsive) autour d’une tempe´rature, relativement basse, de ≈ 550K. Pour le BaF2, comme
la transition atomique est passe´e du cote´ de la re´sonance de surface ou` Re (S(ω)) < 0, la
contribution re´sonante a` l’interaction de vdW implique une interaction toujours attractive
qui augmente avec la tempe´rature.
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Figure 2.36 – De´pendance en tempe´rature de C3 pour l’interaction entre un atome Cs(8P1/2)
et des surfaces de CaF2, BaF2 et saphir.
2.5 Conclusion
Afin d’ame´liorer la pre´cision de nos estimations the´oriques pour le coefficient de vdW,
nous avons proce´de´ a` des mesures de re´flectance en tempe´rature sur des surfaces de CaF2,
BaF2 et saphir. La principale motivation de ces mesures, outre le de´saccord entre les me-
sures expe´rimentales du chapitre IV et les pre´dictions du chapitre I, a e´te´ la quasi-absence de
donne´es dans la litte´rature sur l’e´volution en tempe´rature de la constante die´lectrique de ces
mate´riaux dans la re´gion infrarouge, et les de´saccords entre les diffe´rentes mesures publie´es,
dont les conse´quences sont notables sur les re´sonances de surface.
Nous avons utilise´ un mode`le semi-quantique de la constante die´lectrique, qui prend en
compte le couplage entre plusieurs phonons, pour ajuster les courbes de re´flectance, et obte-
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nir l’e´volution de ǫ(ω) en tempe´rature. A partir de ces donne´es, nous avons pu reconstruire la
de´pendance des fonctions de surface S(ω) en tempe´rature et, ainsi, calculer l’e´volution de C3.
Les nouveaux calculs nous permettent d’avoir plus de pre´cision sur les valeurs de C3.
Pour le CaF2, la diffe´rence entre les nouvelles valeurs et celles calcule´es au chapitre I de-
viennent importantes a` haute tempe´rature, avec une remonte´e des valeurs de C3 par rapport
a` celles du chapitre I. Le changement le plus spectaculaire est pour le cas du BaF2, ou` nous
trouvons une de´pendance en tempe´rature totalement diffe´rente de celle pre´dite au chapitre I,
avec un retour a` une interaction quasi-nulle, voire attractive aux hautes tempe´ratures, apre`s
un re´gime re´pulsif atteint en principe bien avant la tempe´rature ambiante.
Les diffe´rences obtenues entre les diverses me´thodes de calculs de C3 (avec ǫ(w) de´duite
des spectres de re´flectance a` diffe´rentes tempe´rature et a` partir d’extrapolations des va-
leurs de ǫ(ω) a` basse tempe´rature) indiquent la sensibilite´ dans la pre´diction de l’interaction
atome-surface a` la qualite´ des donne´es de constante die´lectrique disponible. Cette qualite´
peut de´pendre de facteurs expe´rimentaux (qualite´ de l’e´chantillon, re´solution des mesures...)
et de facteurs lie´s a` l’ajustement des spectres (mode`le pour ǫ(ω) utilise´, me´thode d’ajuste-
ment et de ve´rification de la cohe´rence...).
Nous avons aussi calcule´ la de´pendance en tempe´rature de C3 pour un atome Cs(8P1/2).
On note que pour ce niveau la valeur de C3 pour une surface de BaF2 augmente avec la
tempe´rature. Pour une surface de CaF2, le comportement est similaire a` celui du Cs(8P3/2),
mais avec une variation plus rapide passant a` une interaction de van der Waals re´pulsive
pour des tempe´ratures plus grandes que 550K.
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Chapitre 3
Spectroscopie de re´flexion se´lective et
potentiel d’interaction atome-surface.
Parmi les diverses techniques expe´rimentales utilise´es pour mesurer l’interaction de van
der Waals (vdW) entre un atome neutre et une surface die´lectrique, celle dite de re´flexion
se´lective (RS), que nous pre´sentons brie`vement ci-dessous, a e´te´ largement utilise´e dans
notre e´quipe [Duc91],[Ori91]. Cette technique consiste a` mesurer, autour de la fre´quence
d’une transition atomique, le changement de l’intensite´ re´fle´chie a` l’interface surface/vapeur
induit par un changement re´sonnant de l’indice de la vapeur, donnant acce`s ainsi a` des infor-
mations sur la transition atomique. Dans une technique de re´flexion, l’e´paisseur sonde´e est
typiquement de l’ordre de λ/2π, ou` λ est la longueur d’onde du champ e´lectromagne´tique.
Cette technique sonde donc les atomes dans une re´gion tre`s proche de la surface, ou` l’inter-
action de van der Waals est importante.
Nous commenc¸ons ce chapitre par e´nume´rer brie`vement diffe´rentes expe´riences re´alise´es
pour mesurer l’interaction de vdW. Puis nous faisons un bref historique de la technique de
re´flexion se´lective et ensuite nous traitons le formalisme de la RS. Pour finir nous discutons
les formes de raies obtenues en RS pour une interaction atome-surface du type vdW et pour
une interaction en −C2/z2, e´ventuellement induite par des charges distribue´es sur la surface.
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3.1 Techniques expe´rimentales utilise´es pour mesurer
l’interaction de van der Waals.
Plusieurs techniques diffe´rentes ont e´te´ utilise´es pour mesurer l’interaction de van der
Waals entre un atome neutre et une surface.
La premie`re mesure de l’interaction de van der Waals fut faite par D. Raskin et P.
Kusch en 1969 [Ras69]. Ils ont observe´ la de´viation d’un jet atomique au voisinage d’un
cylindre me´tallique induit par l’interaction vdW. Ces mesures n’ont donne´ des informations
que qualitatives sur l’interaction de vdW a` cause de la grande variation des distances atome-
surface existantes dans l’expe´rience. Un perfectionnement de cette technique fut fait par A.
Anderson et collaborateurs [And88] en envoyant des atomes de Rydberg (fortement sensibles
a` l’interaction de vdW) dans une zone de canalisation constitue´e par deux parois me´talliques
paralle`les, espace´es entre elles d’une distance variable, de l’ordre de quelques microme`tres.
Les atomes de Rydberg e´taient de´vie´s par l’interaction de van der Waals avec les parois
me´talliques de sorte qu’une partie des atomes e´taient attire´s par les parois, ne sortant pas
du canal. Une mesure du nombre d’atomes sortants en fonction de la distance entre les parois
et du nombre quantique principal des atomes a permis aux auteurs de mesurer l’interaction
de vdW. En utilisant le meˆme montage mais cette fois en mesurant le de´placement spectro-
scopique d’une transition vers un niveau de Rydberg duˆ a` l’interaction de van der Waals,
V. Sandoghdar et collaborateurs [San92] ont de´montre´ expe´rimentalement la de´pendance en
z−3 et la de´pendance au carre´ du moment dipolaire atomique, de l’interaction vdW.
Dans une approche diffe´rente, R.E. Grisenti et collaborateurs [Gri99] ont mesure´ l’in-
teraction de van der Waals via l’observation de modifications sur le profil de diffraction
d’un jet atomique par un nano-re´seau. A. Landragin et collaborateurs [Lan96] ont mesure´
l’interaction de vdW exerce´e sur des atomes froids en observant une re´flexion atomique sur
un potentiel compose´ de l’attraction de vdW et d’une interaction re´pulsive induite par une
onde e´vanescente de´saccorde´e vers le bleu. Dans une approche similaire, en remplac¸ant l’in-
teraction re´pulsive optique par un miroir magne´tique, A.K. Mohapatra et C.S. Unnikrishnan
[Moh06] ont mesure´ l’interaction de van der Waals entre un atome de rubidium et une sur-
face me´tallique. En utilisant une technologie de couches minces magne´tiques, les auteurs
ont construit des barrie`res de potentiel assez proches de la surface permettant de mesurer
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l’interaction de vdW dans la gamme de distance atome-surface de 20-50 nm.
Toutes les mesures de l’interaction de vdW mentionne´es ci-dessus font appel a` des
techniques me´caniques qui sont limite´es aux e´tats de longue dure´e de vie. La technique de
spectroscopie de re´flexion se´lective est une technique de spectroscopie optique : elle ne permet
d’e´tudier que l’interaction avec des surfaces transparentes (die´lectriques), mais a l’avantage
de pouvoir eˆtre applique´e a` des e´tats de courte dure´e de vie, notamment aux niveaux excite´s
pour lesquels on s’attend a` des couplages re´sonnants avec les modes de surface. En tant
que technique spectroscopique, elle fournit a` priori des informations sur la diffe´rence des
interactions exerce´es sur l’e´tat final et sur l’e´tat initial. Ainsi, au de´but des anne´es 90, cette
technique a e´te´ introduite pour mesurer l’interaction de vdW pour la premie`re et la deuxie`me
raie de re´sonance du ce´sium [Ori91],[Che92].
Signalons aussi que l’e´quipe OCR a utilise´ une technologie de nanocellules de´veloppe´es
en Arme´nie, pour observer en transmission et en re´flexion le de´placement et la de´formation
des formes de raies induites par l’interaction de vdW. La technologie de nanocellules permet
de sonder les atomes avec une re´solution spatiale (distance atome-surface) lie´e a` l’e´paisseur
de la cellule. En variant l’e´paisseur de celle-ci il a e´te´ possible de ve´rifier la de´pendance de
l’interaction en −C3/z3 dans une gamme d’e´paisseur de cellule de 40 nm a` 130 nm (distance
atome-surface maximale de 20-65 nm) [Fic07].
3.2 Bref historique sur la technique de re´flexion se´lective.
Les premie`res mesures de re´flection se´lective furent faites par R.W. Wood [Woo09] en
1909 en mesurant un changement de la re´flectivite´ a` l’interface verre-vapeur, autour de la
re´sonance de cette dernie`re. A l’e´poque ce phe´nome`ne fut interpre´te´ comme un changement
re´sonnant, classique et local, de l’indice de re´fraction de la vapeur. Ce mode`le pre´disait une
variation de la re´flectivite´ donne´e par la dispersion e´largie par l’effet Doppler.
En 1954 J.L Cojan ([Coj54]) a observe´ une structure sub-Doppler sur des mesures de
re´flexion se´lective a` l’interface verre-vapeur de mercure et a interpre´te´ ce phe´nome`ne comme
e´tant duˆ aux collisions spe´culaires des atomes sur la paroi de verre induisant une discon-
tinuite´ de la polarisabilite´ atomique. Cependant ces e´tudes furent limite´es par le dispositif
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technique disponible a` l’e´poque (utilisation de lampes comme source de lumie`re). En 1975
Woerdman et Schuurmans ([Woe75]) ont mis en e´vidence l’aspect sub-Doppler de la re´flexion
se´lective (avec un laser accordable en fre´quence de re´solution bien meilleure que la largeur
Doppler) et ont interpre´te´ l’origine de ce phe´nome`ne comme e´tant duˆ a` une interruption de
la polarisation quand les atomes arrivent sur la paroi. Comme nous le verrons plus tard, ce
phe´nome`ne donne lieu a` un comportement non local ou` l’histoire de l’atome doit eˆtre prise
en compte. La re´alisation de RS associe´e a` une modulation de la fre´quence laser a permis
de s’affranchir d’un fond induit par la contribution des atomes avec des composantes de vi-
tesse, perpendiculairement a` la paroi, non nulles, re´sultant en un spectre subDoppler [Aku82].
En 1991 et 1992 l’e´quipe OCR a de´veloppe´ l’utilisation de cette technique pour me-
surer l’interaction de van der Waals [Duc91] pour les transitions (6S1/2 → 6P3/2 [Ori91] et
6S1/2 → 7P3/2 [Che92]), puis raffine´ et automatise´ les me´thodes pour mesurer l’interaction
vdW, notamment en utilisant cette technique pour mesurer l’e´largissement et le de´placement
collisionnel de raies atomiques [Pap94].
3.3 Formalisme de la re´flexion se´lective
La the´orie de´crite dans cette section reprend les e´le´ments de´veloppe´s dans [Duc91].
Soit une interface plane entre une vapeur atomique et un milieu die´lectrique d’indice
n, chacun occupant un demi-espace. Une onde plane, E0 de fre´quence ω et vecteur d’onde
k se propage dans le milieu die´lectrique, en incidence normale sur l’interface . A l’interface
une onde ER est re´fle´chie et une onde ET est transmise.
~E0 = eˆΣ0e
i(nkz−ωt) + c.c (3.1)
~ER = eˆΣRe
−i(nkz+ωt) + c.c (3.2)
~ET = eˆΣT (z)e
i(kz−ωt) + c.c (3.3)
Dans (3.1-3.3), z est la direction perpendiculaire a` l’interface, eˆ est la polarisation du
champ et c.c de´note le complexe conjugue´. Le champ transmis dans la vapeur polarise celle-
ci, introduisant une re´e´mission qui modifie le champ. A priori, cette polarisation n’est pas
spatialement homoge`ne, mais par syme´trie dans le plan xy (paralle`le a` l’interface) on peut
e´crire que le champ transmis ne de´pend que de la variable z. Les conditions de continuite´
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des composantes e´lectriques et magne´tiques a` l’interface nous donnent :
Σ0 + ΣR = ΣT (z = 0) (3.4)
ink(Σ0 − ΣR) = ikΣT (z = 0) + dΣT
dz
(z = 0) (3.5)
d’ou` on peut obtenir que l’amplitude du champ re´fle´chi est donne´e par :
ΣR =
n− 1
n+ 1
Σ0 − 1
ik(n+ 1)
dΣT
dz
(z = 0) (3.6)
Dans (3.6), le premier terme est simplement le coefficient de re´flexion de Fresnel pour l’inter-
face die´lectrique/vide. Le deuxie`me terme est la contribution re´sonnante due a` la polarisation
de la vapeur atomique. On peut e´crire la polarisation macroscopique de la vapeur induite
par le champ incident comme e´tant :
~P (z, t) = eˆp(z)ei(kz−ωt) + c.c (3.7)
ou`, pour les meˆmes raisons que pour le champ ET , on a e´crit que la polarisation ne de´pend
spatialement que de la variable z. Le champ e´lectrique transmis et la polarisation sont relie´s
entre eux par l’e´quation d’onde de Maxwell :
∇2 ~ET − 1
c2
∂2 ~ET
∂t2
=
4π
c2
∂2 ~P
∂t2
(3.8)
Pour un champ e´lectrique de la forme (3.3) et une polarisation de la forme (3.7) on trouve :
d2ΣT
dz2
+ 2ik
dΣT
dz
= −4πω
2
c2
p(z) (3.9)
ou` on a utilise´ kc = ω. En multipliant les deux coˆte´s de l’e´quation par e2ikz et en prenant
X = e2ikz dΣtdz on obtient l’e´quation :
dX
dz
= −4πω
2
c2
e2ikzp(z) (3.10)
qui peut eˆtre facilement re´solue, donnant comme solution pour dΣtdz :
dΣT
dz
(z) = e2ik(z0−z)
dΣT
dz
(z0)− 4πω
2
c2
e−2ikz
∫ z
z0
p(z′)e2ikz
′
dz′ (3.11)
Pour z0 →∞, le champ ne subit plus de variation importante (absorption et diffusion dans
la vapeur, notamment sur une e´chelle d’une longueur d’onde), ainsi dΣTdz (z0 → ∞) = 0 et
l’e´quation (3.11) s’e´crit :
dΣT
dz
(z) =
4πω2
c2
e−2ikz
∫ ∞
z
p(z′)e2ikz
′
dz′ (3.12)
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En remplac¸ant ce re´sultat dans (3.6), on obtient :
ΣR =
n− 1
n+ 1
Σ0 +
i4kπ
(n+ 1)
∫ ∞
0
p(z)e2ikzdz (3.13)
L’inte´grale (3.12) exprime la somme, a` l’interface, de toutes les contribution complexes des
dipoˆles induits par le champ transmis dans la vapeur. Le terme e2ikz de l’inte´grale repre´sente
un de´phasage qui correspond a` un de´phasage de eikz entre le champ transmis a` z = 0 et
le champ sur la position z de l’atome, augmente´ d’un de´phasage eikz, correspondant a` la
propagation jusqu’a` la position z = 0, du champ rayonne´ par l’atome a` la position z. Une
conse´quence inte´ressante du terme de de´phasage e2ikz est que toute variation spatiale de p(z)
lente par rapport a` λ/2π sera moyenne´e a` ze´ro par le terme e2ikz. En revanche, la polarisation
change de manie`re significative pre`s de la surface a` cause de la de´polarisation atomique lors
d’une collision a` la paroi, ce qui veut dire que cette technique permet de sonder la polari-
sation d’une vapeur atomique d’e´paisseur d’environ λ/2π au voisinage de la surface. Notons
que ce voisinage de la paroi est justement la re´gion ou` l’interaction de van der Waals entre
l’atome et la surface est importante. Cette technique est donc particulie`rement favorable
pour sonder l’interaction de vdW.
Un autre terme de de´phasage est donne´ par le fait que p(z) est complexe. Ce de´phasage
est duˆ au fait que sur la position z, l’atome peut eˆtre polarise´ en de´phasage avec le champ
excitateur.
3.3.1 Calcul de la polarisabilite´ de la vapeur induite par le champ
Nous e´tudions la polarisation de la vapeur induite par le champ transmis. Nous sup-
posons que la fre´quence du champ est proche de celle de la transition atomique de fac¸on
a` conside´rer la vapeur comme un ensemble d’atome a` deux niveaux (|e〉 de´note le niveau
excite´ et |g〉 le niveau fondamental). La vapeur atomique peut eˆtre de´crite par une matrice
densite´ locale σ(z,~v, t) (z et ~v, de´signent la position et vitesse de l’atome a` l’instant t). La
polarisation macroscopique sera donc donne´e par :
p(z) = Nµ
∫ ∞
−∞
W (~v)σeg(z,~v)d~v (3.14)
ou` µ est le moment dipolaire de la transition atomique, N est la densite´ atomique de la
vapeur et W (~v) est la distribution de vitesse des atomes. Les e´quations de Bloch dans
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l’approximation des ondes tournantes donnent :
dσee
dt
= −dσgg
dt
= iΩ(σge − σeg)− γσee (3.15)
dσeg
dt
= −
[
γ
2
− i (ω − ω0 − kvz)
]
σeg + iΩ(σgg − σee) (3.16)
ou` ω0 est la fre´quence de la transition atomique, Ω est la fre´quence de Rabi (Ω = 2µΣT/h¯)
et γ est la largeur homoge`ne du syste`me (taux de relaxation du niveau excite´). Pour e´crire
l’expression de la fre´quence de Rabi nous avons suppose´ que l’amplitude du champ ΣT n’est
pas atte´nue´e dans la vapeur atomique, c’est-a`-dire, que l’absorption est petite dans la re´gion
z < λ/2π. La de´rive´e totale doit s’exprimer selon la de´rive´e hydrodynamique
d
dt
=
∂
∂t
+ ~v · ∇ (3.17)
Par syme´trie, la matrice densite´ ne de´pend que de la variable z. On conside`re un re´gime
stationnaire (∂σ
∂t
= 0 car le champ excitateur est stationnaire), on a donc :
vz
∂σeg
∂z
= −
[
γ
2
− i (ω − ω0 − kvz)
]
σeg + i
Ω
2
(3.18)
ou` on a aussi fait l’approximation σgg = 1, σee = 0 car on conside`re le champ incident
d’intensite´ suffisamment faible pour ne pas changer significativement les populations des e´tats
excite´ et fondamental. Nous ne conside´rons ici, donc, qu’un re´gime line´aire de la spectroscopie
de re´flection se´lective.
Pour re´soudre l’e´quation (3.18) on de´finit les fonctions L(z) et L0(z) :
L(z) =
∫ z
z0
γ(z′)
2
− i(ω − ω0(z′)− kvz)dz′ = L0(z) + izkvz (3.19)
d’ou` :
σeg(z) = σeg(z0, vz)e
−
L(z)
vz +
iΩ
2vz
∫ z
z0
e
L(z′)−L(z)
vz dz′ (3.20)
Dans l’expression ci-dessus en haut on a e´crit explicitement que la fre´quence atomique et le
taux de relaxation peuvent de´pendre de la position. Nous pouvons introduire l’interaction de
surface a` travers cette de´pendance. Nous pouvons choisir de prendre dans (3.20) une valeur
pour la distance atome-surface pour laquelle le terme diagonal de la matrice densite´ s’annule
(σeg(z0, vz) = 0). Cette valeur de z0 est fixe´e par les conditions aux limites selon que l’on
conside`re le cas vz < 0, ou vz > 0
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Cas vz > 0 (les atomes s’e´loignent de la surface) Pour le cas ou` vz > 0, les atomes
s’e´loignent de la surface. Dans ce cas on peut dire que les atomes partent de la surface avec
une cohe´rence optique nulle, et nous prenons donc z0 = 0 de fac¸on a` avoir σeg(z0 = 0, vz) = 0.
σeg(z, vz > 0) =
iΩ
2vz
∫ z
0
e
L(z′)−L(z)
vz dz′ (3.21)
Cas vz < 0 (les atomes s’approchent de la surface) Les atomes avec vz < 0 s’ap-
prochent de la surface a` partir d’une re´gion e´loigne´e de celle-ci. On peut supposer que loin
de la surface (z0 = ∞) la cohe´rence optique est nulle car le champ excitateur s’annule a`
cause de l’absorption de la vapeur (petite pour l’e´paisseur de λ/2π, mais grande sur la taille
macroscopique de la cellule utilise´e). On a donc σeg(z0 =∞, vz < 0) = 0 et :
σeg(z, vz < 0) =
iΩ
2vz
∫ z
+∞
e
L(z′)−L(z)
vz dz′ (3.22)
Les diffe´rentes expressions pour les cas vz < 0 et vz > 0 illustrent bien l’aspect non
local de la the´orie, en indiquant que la cohe´rence optique de l’atome a` la position z de´pend
de l’histoire de l’atome, et de ses positions z′(t′).
3.3.1.1 Calcul de la polarisation du milieu induite par le champ transmis
En remplac¸ant les expressions (3.21) et (3.22) dans l’expression (3.14) on peut calculer
la polarisation du milieu induite par le champ transmis.
Pour vz > 0 on obtient :
p(z)+ =
iΩNµ
2
∫ +∞
0
W (vz)
vz
dvz
∫ z
0
e
L(z′)−L(z)
vz dz′ (3.23)
et pour vz < 0 on obtient :
p(z)− =
iΩNµ
2
∫ 0
−∞
W (vz)
vz
dvz
∫ z
+∞
e
L(z′)−L(z)
vz dz′ (3.24)
3.3.2 Calcul du signal de re´flexion se´lective
Une fois obtenue la polarisation de la vapeur on peut calculer la contribution de la
vapeur sur le champ re´fle´chi a` l’interface en utilisant l’e´quation (3.13). Avant de faire ce
calcul nous allons prendre en compte que ce qu’on mesure est l’intensite´ du champ re´fle´chi
IR = |ΣR|2 =
∣∣∣ΣFrR +∆ΣR(ω)∣∣∣2, ou` ΣFrR est la contribution non re´sonnante du champ total
re´fle´chi donne´e par le coefficient de Fresnel (premier terme de l’e´quation (3.13)) et ∆ΣR(ω)
est la partie re´sonnante du champ re´fle´chi donne´ par le second terme de l’e´quation (3.13).
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Ce qu’on va appeler par la suite ≪ Signal de Re´flexion Se´lective ≫ (SRS)) est la contribution
du terme re´sonnant a` l’intensite´ re´fle´chie :
SRS(ω) =
∣∣∣ΣFrR +∆ΣR(ω)∣∣∣2 − |ΣFrR |2 (3.25)
En prenant |∆ΣR(ω)| << ΣFrR (vapeur dilue´e) on peut ne´gliger le terme |∆ΣR(ω)|2 et obte-
nir :
SRS(ω) = 2Σ
Fr
R Re (∆ΣR(ω)) (3.26)
Comme nous avons se´pare´ pour la polarisation la re´ponse due aux atome qui s’e´loignent
de la surface (vz > 0) de la re´ponse des atomes qui s’approchent de la surface (vz < 0),
on peut e´crire le signal de re´flexion se´lective comme e´tant la somme de ces deux contribu-
tions SRS(ω) = SRS(+)(ω) + SRS(−)(ω), avec chaque contribution obtenue en remplac¸ant les
expressions (3.23,3.24) dans (3.13)
SRS(+)(ω) = −4πkNΩµΣ
Fr
R
(n+ 1)
Re
(∫ +∞
0
W (vz)
vz
dvz
∫ +∞
0
dz
∫ z
0
eik(z+z
′)e
L0(z
′)−L0(z)
vz dz′
)
(3.27)
SRS(−)(ω) = −4πkNΩµΣ
Fr
R
(n+ 1)
Re
(∫ 0
−∞
W (vz)
vz
dvz
∫ +∞
0
dz
∫ z
+∞
eik(z+z
′)e
L0(z
′)−L0(z)
vz dz′
)
(3.28)
ou` la de´pendance en ω du signal de re´flection se´lective est implicite dans l’expression de
L0(z) (voir e´quation (3.19)). Dans l’expression (3.28), on permute les inte´grales en z et en
z′ en utilisant la relation :
∫ +∞
0
dz
∫ +∞
z
dz′ =
∫ +∞
0
dz′
∫ z′
0
dz (3.29)
Cette relation est facilement ve´rifiable si nous dessinons sur un plan le domaine d’inte´gration
(figure(3.1)). En utilisant la relation pre´ce´dente on peut e´crire :
Figure 3.1 – Domaine d’inte´gration dans le plan zz′. Le plan peut eˆtre de´fini soit par z′ ∈
(z,+∞) et z ∈ (0,+∞), soit par z ∈ (0, z′) et z′ ∈ (0,+∞), ce qui justifie la relation (3.29).
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SRS(−)(ω) =
4πkNΩµΣFrR
(n+ 1)
Re
(∫ 0
−∞
W (vz)
vz
dvz
∫ +∞
0
dz′
∫ z′
0
eik(z+z
′)e
L0(z
′)−L0(z)
vz dz
)
(3.30)
En effectuant un changement de variable vz → −v′z on trouve :
SRS(−)(ω) = −4πkNΩµΣ
Fr
R
(n+ 1)
Re
(∫ +∞
0
W (v′z)
v′z
dv′z
∫ +∞
0
dz′
∫ z′
0
eik(z+z
′)e
L0(z
′)−L0(z)
v′z dz
)
(3.31)
On trouve que si la distribution de vitesses des atomes est syme´trique (W (vz > 0) =W (vz <
0)) la contribution des atomes qui s’e´loignent de la surface (vz > 0) est exactement la meˆme
que la contribution des atomes qui arrivent sur la surface (vz < 0). On peut donc e´crire :
SRS(ω) = 2SRS(+)(ω) = −4πkNΩµΣ
Fr
R
(n+ 1)
Re
(∫ +∞
0
W (vz)
vz
dvz
∫ +∞
0
dz
∫ z
0
eik(z+z
′)e
L0(z
′)−L0(z)
vz dz′
)
(3.32)
3.3.3 Re´flexion se´lective en absence d’interaction de surface de
longue porte´e.
Si l’on ne´glige l’interaction van der Waals (ou toute autre interaction de surface longue
porte´e) on a ω0(z) = ω0 et γ(z) = γ, donc L0(z) = (γ/2 − i(ω − ω0))z. En introduisant
l’expression de L0(z) dans (3.32), on peut effectuer les inte´grales en z et z
′ (en utilisant
k → k+ iκ avec κ→ 0+, ce qui revient a` dire que la vapeur est le´ge`rement absorbante, pour
assurer la convergence d’un terme en e2ikz) pour obtenir :
SRs(ω) = −4πNΩµΣ
Fr
R
2((n+ 1))
∫ +∞
0
W (vz)
(ω − ω0 + kvz)
(γ/2)2 + (ω − ω0 + kvz)2
dvz (3.33)
En de´finissant les variables re´duites ∆ = ω−ω0
ku
, Λ = kvz
ku
et Γ = γ
2ku
, ou` u est la vitesse la
plus probable de la distribution W (vz) on a :
SRS(∆) = C
∫ +∞
0
W (Λ)
∆ + Λ
Γ2 + (∆ + Λ)2
dΛ (3.34)
avec C =−4πNΩµΣFrR2((n+1)) . Dans l’e´quation (3.34) on a le produit de la distribution de vitesses
W (Λ), que l’on va conside´rer comme une gaussienne (distribution Maxwellienne dans une
direction), par une Lorentzienne dispersive de largeur Γ (Voir figure (3.2)). Dans le cas ou`
la largeur homoge`ne de la vapeur atomique (γ) est beaucoup plus petite que la largeur
Doppler (donc Γ << 1, expe´rimentalement une valeur typique est Γ ≈ 10−2) on peut dire
que, pour les vitesses ou` la lorentzienne prend des valeurs non ne´gligeables, la gaussienne
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Figure 3.2 – Distribution de vitesse gaussienne (en traits plein) et Lorentzienne de dispersion
avec ∆ = 0 et Γ = 1/100 (en tiret) et Γ = 1/10 (en pointille´). Les courbes ont e´te´ normalise´es
de fac¸on a` avoir le maximum e´gal a` 1. On note que dans la re´gion ou` les Lorentziennes de
dispersion sont grandes, la valeur de W (Λ) ne change pas beaucoup.
prend des valeurs approximativement constantes (voir figure (3.2)). On peut donc utiliser
l’approximation (autour de ∆→ 0) :
SRS(∆) =W (0)
(
Cte− 1
2
Ln(Γ2 +∆2)
)
, pour ∆→ 0 (3.35)
Pour ∆ = 0 on a une divergence logarithmique, SRS ∝ W (0)LnΓ. D’apre`s l’expression
(3.34) toutes les vitesses contribuent a` la Lorentzienne dispersive avec un poids 1/Λ pour les
vitesses plus grandes, le signal de re´flexion se´lective est donc une contribution de toutes les
classes de vitesses, mais avec une contribution plus grande pour les atomes avec vz ≈ 0. La
figure 3.3, montre des courbes de RS pour diffe´rentes valeurs de Γ. On note que les spectres
pre´sentent des ailes relativement larges (contribution des grandes vitesses) avec, au centre,
un pic relativement e´troit due a` la contribution des vitesses plus lentes, qui divergerait lo-
garithmiquement a` la limite Γ→ 0.
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Figure 3.3 – Spectres de re´flection se´lective, sans interaction de surface, pour diffe´rentes va-
leurs de Γ = γ/2ku.
3.3.4 Re´flexion se´lective avec modulation de fre´quence
Une technique re´gulie`rement utilise´e en spectroscopie laser est la technique de modula-
tion de fre´quence (FM) [Aku82]. Cette technique consiste a` moduler la fre´quence du champ
excitateur avec une fre´quence connue et a` de´tecter la composante du signal en phase avec
cette modulation (de´tection synchrone). La modulation de fre´quence consiste en un chan-
gement pe´riodique de la fre´quence du champ, on peut e´crire la fre´quence du champ comme
e´tant : ω(t) = ω0 +Mcos(ωM t). Pour un indice M de modulation suffisamment faible, le
signal de re´flexion se´lective peut eˆtre de´veloppe´ au premier ordre :
RRS(ω(t)) = RRS(ω0) +Mcos(ωM t)
∂SRS
∂ω
(ω0) (3.36)
On obtient ainsi que le signal de´tecte´ par une technique de de´tection synchrone est la de´rive´e
du signal RS, multiplie´e par l’amplitude de la modulation M. Ce re´sultat n’est valable que si
l’amplitude de modulation M est tre`s petite par rapport a` la largeur typique des variations
du signal SRS(ω0), le cas contraire induisant une de´formation du signal. Ainsi le signal RS
de´tecte´ en modulation de fre´quence (RSFM), en l’absence d’interaction atome/surface de
longue porte´e est proportionnel a` la de´rive´e de l’expression (3.34) :
SRSFM ∝ −
∫ +∞
0
W (Λ)
Γ2 − (∆ + Λ)2(
Γ2 + (∆ + Λ)2
)2 (3.37)
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En faisant a` nouveau l’approximation Γ << 1 on trouve :
SRSFM(∆) ∝ W (0) ∆
Γ2 +∆2
(3.38)
Le signal de re´flexion se´lective en modulation de fre´quence est alors une Lorentzienne dis-
persive de largeur Γ dont l’amplitude ne de´pend que de W (0). La technique de FM permet
donc ≪ d’e´liminer ≫ la contribution des atomes plus rapides pour obtenir un signal sub-
Doppler qui correspond a` la contribution des atomes dont la vitesse vectorielle est paralle`le
a` la surface (vz ≈ 0).
3.4 Re´flection se´lective FM avec une interaction de van
der Waals
Nous allons calculer le signal de re´flexion se´lective FM pour une vapeur atomique
soumise a` l’interaction de van der Waals. Dans ce cas la fre´quence de transition atomique
ainsi que la largeur atomique de´pendent de la distance atome-surface.
ω0(z) = ω0 − C3/z3 (3.39)
γ(z) = γ(1 +B/z3) (3.40)
Dans la suite de cette section nous ne conside´rons pas la de´pendance en z de la largeur
atomique (γ(z) = γ). En effet la constante B de la de´pendance en z de γ, qui apparaˆıt pour
des couplages avec des die´lectriques re´sonnants, est proportionnelle a` la partie imaginaire
de
ǫ(ωij)−1
ǫ(ωij)+1
, ou` ωij est le couplage re´sonnant conside´re´ (voir section 1.5 au chapitre I). Dans
les situations conside´re´es dans cette the`se (interaction du ce´sium 8P3/2 avec des surfaces
de saphir et de CaF2) ce terme est en fait ne´gligeable car les termes de de´placement en
Re
(
ǫ(ωij)−1
ǫ(ωij)+1
)
dominent le terme en Im
(
ǫ(ωij)−1
ǫ(ωij)+1
)
(voir sous-sections 1.8.1 et 1.8.2 au chapitre
I). Notons que nous avons introduit l’interaction de surface via la fre´quence de la transition
atomique, ω0(z) =ω0− C3z3 . Cela signifie que la valeur de C3 prise en compte est la diffe´rence
entre les coefficients de vdW de l’e´tat excite´ et fondamental. Ge´ne´ralement le coefficient de
vdW pour le niveau excite´ est bien supe´rieur a` celui du niveau fondamental, ce qui permet
d’obtenir expe´rimentalement une valeur de C3 pratiquement e´gale a` la valeur du coefficient
de vdW du niveau excite´ (pour le niveau fondamental C3(6S1/2 = 2.42kHz× µm3) [Che92]).
Ceci est d’autant plus vrai que l’on conside`re une transition de Cs depuis le fondamental
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jusqu’au niveau 8P qui est fortement excite´. En introduisant ω(z) dans L0(z) (voir e´quation
(3.19)) on a :
L0(z) =
γ
2
z − i
(
(ω − ω0)z − C3
2z2
)
(3.41)
Pour calculer le signal de re´flexion se´lective FM il nous faut donc calculer la de´rive´e par
rapport a` ω de l’e´quation (3.32). En tenant compte que ∂L0(z)
∂ω
= −iz et en conside´rant que
(sous la condition Γ << 1) la distribution de vitesses est constante pour des petites vitesses
ou` l’inte´grant prend les valeurs importantes qui de´terminent la valeur du signal, on a :
SRSFM(ω) = CkW (0)Re
(∫ ∞
0
dz
∫ z
0
i(z′ − z)eik(z′+z)dz′
∫ ∞
0
1
v2z
e
L0(z
′)−L0(z)
vz dvz
)
(3.42)
En faisant le changement de variable ξ = 1/vz on obtient :
SRSFM(ω) = CkW (0)
(∫ +∞
0
dz
∫ z
0
i(z′ − z)eik(z′+z)
L0(z′)− L0(z) dz
′
)
(3.43)
La syme´trie z ⇔ z′ de l’inte´grant permet de changer la limite d’inte´gration supe´rieure en z’
de z →∞. En remplac¸ant l’expression de L0(z) (3.41) dans l’e´quation (3.43) et en utilisant
les variables sans dimension ζ = kz, ζ ′ = kz′, δ = ω−ω0
γ/2
et A = C3k
3
γ/2
on obtient :
SRSFM(δ) = −CW (0)
kγ
Im
∫ +∞
0
dζ
∫ +∞
0
(ζ ′ − ζ)ei(ζ′+ζ)
(1− iγ)(ζ ′ − ζ) + iA
2
(
1
ζ′2
− 1
ζ2
)dζ ′
 (3.44)
Les spectres de re´flection se´lective FM sont caracte´rise´s par la constante sans dimension A :
en effet pour chaque valeur de A, la double inte´gration de (3.44) conduit a` une forme de
raie diffe´rente. Physiquement le parame`tre A = C3k
3
γ/2
est le de´placement d’e´nergie du niveau
atomique en unite´ γ/2 a` une distance de la surface z = k−1 = λ/2π.
L’inte´grale (3.44) n’est pas convergente. Pour qu’elle devienne convergente, on peut
conside´rer (comme on l’a fait pour l’e´quation 3.33) que la vapeur atomique est faiblement
absorbante en faisant le changement k → k + iκ avec κ positif et petit. L’inte´grale double
(3.44) peut alors eˆtre calcule´e nume´riquement (pour cela` on peut utiliser une re´duction
analytique a` une inte´grale simple [Duc91]). Les figures (3.4-3.5) pre´sentent des spectres de
re´flexion se´lective FM pour diffe´rentes valeurs du parame`tre A.
Nous voyons a` la figure (3.4) que pour des petites valeurs de A, on a une e´volution
des formes de raie ou` le maximum positif de gauche (c’est-a`-dire ω < ω0) devient plus petit
quand A augmente, tandis que le minimum ne´gatif a` droite devient plus grand (en valeur
absolue) de telle sorte que la courbe devient asyme´trique. On note aussi un de´placement
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Figure 3.4 – Spectres de RSFM pour diffe´rentes valeurs de A.
Figure 3.5 – Spectres de RSFM pour des valeurs de A entre 5 et 30.
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de la courbe vers le rouge (fre´quences plus petites) et une augmentation de l’amplitude des
courbes. A mesure que l’on prend des valeurs de A plus grandes (figure 3.5) la forme de la
courbe change comple`tement, avec une forme plus absorptive. Puis pour des valeurs de A
encore plus grandes (figure (3.5)) un nouveau pic positif apparaˆıt a` droite, et l’on retrouve
une forme plus ou moins dispersive (les largeurs des pics positif et ne´gatif sont diffe´rentes)
pour A=25, mais avec le signe oppose´ et de´place´ vers le rouge par rapport a` A=0.
La distorsion et le de´placement des formes de raies sont induits par le me´lange complexe
des re´ponses dispersive (Re(p(z′))) et absorptive (Im(p(z′))) de la vapeur, qui est inte´gre´
spatialement sur la position de l’atome (second terme de l’e´quation 3.13) [Che92].
Des figures the´oriques pre´ce´dentes obtenues pour des parame`tres sans dimensions, on
voit donc qu’il est a priori possible, a` partir des formes de raie des spectres expe´rimentaux
(de´placement et largeur inclus), de remonter, par comparaison avec les courbes the´oriques,
a` une valeur de A et donc a` une valeur de C3. La proce´dure utilise´e est de´crite avec plus de
pre´cisions dans le chapitre IV.
Quelques commentaires sur les approximations faites
Dans le traitement ci dessus du signal de re´flexion se´lective, quelques approximations
ont e´te´ faites. Nous discutons dans la suite quelques une de ces approximations.
– Largeur Doppler finie : Le traitement pre´ce´dent conside`re une largeur Doppler
infinie, de sorte qu’a` partir de l’e´quation (3.37), l’effet de la distribution de vitesses
est donne´ par la densite´ d’atomes a` vitesse nulle. Pour le cas re´el d’une largeur
Doppler finie, une correction doit eˆtre faite en tenant compte d’une contribution des
atomes ayant des vitesses diffe´rentes de ze´ro. Cette correction modifie le´ge`rement les
ailes des spectres de re´flexion se´lective.
– Trajectoires rectilignes : Nous avons conside´re´ que les atomes ne changent pas leur
vitesse pendant l’interaction avec le champ e´lectromagne´tique. Or la pre´sence meˆme
du potentiel d’interaction avec la surface implique une courbure des trajectoires,
principalement pour les atomes ayant des vitesses paralle`les a` la surface, qui donnent
la principale contribution au signal de RSFM. Pour des atomes relativement lourds,
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comme le ce´sium, ayant des largeurs naturelles pas trop e´troites, cet effet n’est pas
important [Blo05]. Pour une densite´ atomique plus grande, les trajectoires balistiques
sont interrompues par des collisions entre atomes. Pour les densite´s que nous allons
utiliser le libre parcours moyen est de quelques dizaines de microme`tres, assez grand
par rapport aux distances sonde´es, ce qui justifie l’utilisation de l’approche balistique.
– Incidence oblique : Pour une expe´rience de re´flexion se´lective avec une incidence
non normale, on pre´voit un e´largissement des spectres [Duc91]. L’e´largissement des
formes de raies est de l’ordre de kuθ et est ne´gligeable pour des angles d’incidence,
θ ≤ γ/ku.
3.5 Courbes de re´flexion se´lective FM en pre´sence d’un
potentiel de surface −C2/z2
Dans une manipulation re´elle, les surfaces peuvent eˆtre contamine´es par des charges ou
par des atomes adsorbe´s (adatomes) a` la surface. Une partie de la charge de valence de ces
adatomes peut eˆtre partage´e avec la surface, donnant lieu a` des dipoˆles e´lectriques [McG04].
L’interaction des champs produits par ces dipoˆles sur des condensats de Bose-Einstein a
e´te´ e´tudie´e et observe´e par [McG04]. Ces effets, relativement importants pour des surfaces
conductrices, sont beaucoup moins importants pour la surface d’un isolant. Pour un dipoˆle
isole´, le potentiel d’interaction en V = −~µ · ~E, ou` ~µ est le moment dipolaire de l’atome et ~E
est le champ e´lectrique produit par le dipoˆle a` la surface, a une de´pendance spatiale en 1/z3.
Cependant, s’il y a une distribution line´aire de dipoˆles sur la surface, ce meˆme potentiel d’in-
teraction doit avoir une de´pendance spatiale en 1/z2. Dans [McG04] une de´pendance entre
1/z3 et 1/z2 a e´te´ trouve´e. Une distribution d’adatomes sur la surface peut aussi induire
une charge surfacique distribue´e qui peut interagir avec l’atome de la vapeur produisant un
potentiel du type −C2/z2.
Le formalisme de´crit auparavant (jusqu’a` l’e´quation 3.32) est ge´ne´ral et peut eˆtre
applique´ a` toute interaction de surface. Nous nous sommes donc inte´resse´s au calcul du
spectre de re´flexion se´lective FM dans le cas ou` l’interaction de surface est du type −C2/z2.
Similairement au traitement fait pour l’interaction vdW, les courbes de RSFM peuvent
eˆtre de´crites a` partir d’un seul parame`tre sans dimension A2 =
C2k
2
γ/2 . Les figures (3.6-3.7),
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Figure 3.6 – Spectres de RSFM en pre´sence d’un potentiel de surface du type −C2/z2, pour
de valeurs de A2 = 0 a` A2 = 0.8.
montrent l’e´volution des courbes de re´flexion se´lective FM pour les diffe´rentes valeurs de
A2. On observe une e´volution qualitativement similaire a` celle observe´e pour l’interaction de
vdW (courbes (3.4-3.5)). Si nous comparons avec plus de de´tails les courbes pour les deux
Figure 3.7 – Spectres de RSFM en pre´sence d’un potentiel de surface du type −C2/z2, pour
des valeurs de A2 = 2 a` A2 = 20.
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potentiels diffe´rents, on note tout de meˆme quelques petites diffe´rences entre les courbes (fi-
gure 3.8) : les courbes A2 sont le´ge`rement de´cale´es vers le rouge par rapport aux courbes A.
Par exemple, sur la figure (3.8) on note que la courbe avec A2 = 15 est de´cale´e d’environ 0.3γ
vers le rouge par rapport a` la courbe avec A=26. On note aussi une diffe´rence sur la pente de
Figure 3.8 – Comparaison entre les courbes A2 = 15 pour une interaction de surface du type
−C2/z2 et avec A = 26 pour une interaction de surface du type −C3/z3. La courbe A = 26 a
e´te´ multiplie´e par 1.3 pour que les deux courbes aient les meˆmes amplitudes.
l’aile basse fre´quence et une courbe qui va a` ze´ro plus rapidement sur l’aile haute fre´quence
pour la courbe A2 = 15. Ces re´sultats, qui seront utiles dans le chapitre IV, peuvent per-
mettre de ve´rifier si l’interaction de surface, observe´e via les spectres de RS, est en −C3/z3
ou en −C2/z2. Dans [Che92] une comparaison pre´liminaire des formes de raies the´oriques de
RS pour les potentiels en 1/z2 et 1/z3 a e´te´ faite (ainsi que pour du 1/z4), mais aucune e´tude
syste´matique comparant les courbes the´oriques aux spectres expe´rimentaux n’a e´te´ re´alise´e.
3.6 Conclusion
Nous avons, dans ce chapitre, e´tudie´ le formalisme de la technique de re´flexion se´lective.
Nous avons vu que cette technique est sensible aux variations de la re´ponse atomique, sur
une e´paisseur de vapeur d’environ λ/2π, ou` λ est la longueur d’onde de la lumie`re utilise´e.
Cette technique peut eˆtre utilise´e pour sonder l’interaction de vdW entre un atome excite´
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et une surface transparente.
L’utilisation de cette technique avec une modulation de fre´quence permet d’obtenir des
spectres sub-Doppler, ou` la contribution dominante vient des atomes ayant des vitesses quasi
paralle`les a` la surface. Ces spectres sont caracte´rise´s par un unique parame`tre sans dimension
A = C3k
3
γ/2
, ce qui permet, par comparaison entre courbes expe´rimentales et the´oriques, de
remonter a` la valeur de C3.
Nous avons aussi calcule´ des formes de raie de re´flexion se´lective pour un potentiel
atome-surface du type −C2/z2 (de´fini par un parame`tre sans dimension A2 =C2k
2
γ/2 ), qui
peut eˆtre induit par un ensemble d’atomes adsorbe´es sur la surface. Les formes de raie de
re´flexion se´lective pour ce potentiel sont analogues a` celles du potentiel vdW mais avec un
de´placement vers le rouge plus grand. Nous verrons au chapitre IV que cette diffe´rence peut
eˆtre utilise´e pour distinguer, pour une se´rie de spectres, entre une interaction −C2/z2 et
−C3/z3.
Dans le chapitre suivant nous allons de´crire l’expe´rience de re´flexion se´lective effectue´e
pour mesurer le coefficient de vdW pour Cs(8P) et nous de´taillerons comment, a` partir des
courbes the´oriques on peut extraire des spectres expe´rimentaux les informations qui nous
inte´ressent.
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Chapitre 4
Expe´riences de re´flexion se´lective sur
les niveaux 8P3/2 et 8P1/2 du ce´sium
Dans ce chapitre nous de´crivons les expe´riences de re´flexion se´lective sur la transition
6S → 8P du ce´sium a` proximite´ de surfaces de CaF2 et de saphir.
Comme nous l’avons vu dans le chapitre I, l’interaction de van der Waals entre un
atome de ce´sium dans l’e´tat 8P3/2 ou 8P1/2, et une surface de CaF2, donne lieu a` un cou-
plage re´sonnant entre une e´mission thermique de la surface et une absorption atomique, de
telle sorte que le coefficient de vdW, C3, est modifie´ par un changement de la tempe´rature
de la surface. Une mesure de ce changement permet d’e´tudier le de´placement de niveau ato-
mique induit par une modification du nombre de photons par mode e´lectromagne´tique du
vide en e´quilibre thermique avec la surface [Gor06].
Pour re´aliser ces mesures, nous utilisons la technique de re´flexion se´lective, de´crite dans
le chapitre pre´ce´dent, a` l’interface entre la vapeur de ce´sium et une surface de CaF2. Nous
re´alisons en meˆme temps une expe´rience de re´flexion se´lective a` une interface de saphir pour
laquelle aucun changement notable de C3 en tempe´rature n’est attendu (voir chapitre II),
cette dernie`re expe´rience nous servant de re´fe´rence. Un premier de´fi de la re´alisation de cette
expe´rience, compte tenue de la faible force d’oscillateur des transitions utilise´es (principale-
ment pour la transition 6S1/2 → 8P1/2), est que le bruit soit faible pour avoir un signal sur
bruit raisonnable.
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Nous commencerons ce chapitre en mentionnant les mesures en re´flexion se´lective de´ja`
effectue´es pour l’atome Cs(8P3/2) en interaction avec une surface de saphir. Ensuite nous
de´crirons le montage expe´rimental utilise´ dans cette expe´rience en de´taillant chaque com-
posante de ce montage. La cellule utilise´e dans les manipulations sera de´crite avec plus
de de´tails car il s’agit d’un point cle´ du montage expe´rimental. Nous de´crirons ensuite la
me´thode d’ajustement des courbes the´oriques aux courbes expe´rimentales et comment a`
partir de celle-ci nous obtenons les informations inte´ressantes. Nous finirons par discuter
les re´sultats pour des expe´riences de re´flexion se´lective sur les transitions 6S1/2 → 8P3/2 et
6S1/2 → 8P1/2 du ce´sium en interaction avec une surface de saphir et de CaF2.
4.1 Re´sultats expe´rimentaux ante´rieurs a` cette the`se :
interaction de vdW entre un atome de Cs(8P3/2)
et une surface de saphir et processus collisionnels
pour ce niveau.
Avant mon arrive´e dans l’e´quipe, des mesures de re´flection se´lective sur la transition
6S1/2 → 8P3/2 du ce´sium a` au voisinage d’une surface de saphir furent re´alise´es [Cha05]. De
telles expe´riences avaient pour but de ve´rifier la faisabilite´ de mesures de re´flexion se´lective
sur la troisie`me raie de re´sonance du ce´sium (6S → 8P ), rendues proble´matiques par la
faible force d’oscillateur de cette transition. Nous utiliserons les re´sultats obtenus [Cha05] et
publie´s pre´ce´demment [Cha07] dans l’analyse de nos propres re´sultats.
Dans [Cha07], des mesures de re´flexion se´lective ont e´te´ faites sur la transition 6S1/2 →
8P3/2 pour les deux niveaux hyperfins fondamentaux (6S1/2 F=3 et F=4) en variant la den-
site´ de ce´sium de la vapeur (pour s’assurer de la cohe´rence des mesures d’interaction atome
surface). La valeur obtenue pour le coefficient de vdW e´tait C3 = 73± 10 kHz× µm3. Cette
valeur est environ 1.6 fois supe´rieure a` l’estimation (CT3 = 44 kHz× µm3) et plus proche de
la valeur the´orique pour l’atome de ce´sium 8P3/2 face a` une l’interface avec re´flecteur parfait
(C
(Rp)
3 = 74 kHz× µm3).
En utilisant une cellule de 100µm d’e´paisseur, des expe´riences d’absorption sature´e
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sur le niveau 8P3/2 du ce´sium ont permis d’avoir des informations sur l’e´largissement et
le de´placement collisionnel aux densite´s de vapeur utilise´es pour l’expe´rience de re´flexion
se´lective [Cha07]. A cause de la non-re´solution des composantes hyperfines, il n’a pas e´te´ pos-
sible de diffe´rencier les de´placements et e´largissements des diffe´rentes niveaux hyperfins. Un
de´placement collisionnel d’environ -60MHz/Torr et un e´largissement d’environ 180MHz/Torr
ont e´te´ obtenus [Cha07].
4.2 Le montage expe´rimental
Comme indique´ au chapitre pre´ce´dent, une expe´rience de re´flexion se´lective consiste
a` mesurer un changement de la re´flexion, a` l’interface entre une vapeur atomique et une
surface, quand la fre´quence de l’onde e´lectromagne´tique est proche de celle de la transition
atomique. Les e´le´ments de base pour re´aliser l’expe´rience consistent en : (i) une source de
lumie`re laser suffisamment e´troite spectralement pour mesurer la structure sub-Doppler du
spectre de re´flexion se´lective ; (ii) une cellule herme´tique avec un bon vide contenant la va-
peur de ce´sium et ayant des feneˆtres dans le mate´riau de la surface que l’on veut e´tudier (dans
notre cas du CaF2 et du Saphir). Le principe de l’expe´rience consiste a` illuminer ces feneˆtres
avec la lumie`re re´sonnante dont on balaye la fre´quence autour de la re´sonance de la vapeur,
et a` mesurer l’intensite´ re´fle´chie. En plus de la re´flexion se´lective, le montage expe´rimental
inclut une expe´rience auxiliaire de re´fe´rence de fre´quence par absorption sature´e. Le sche´ma
du montage expe´rimental est montre´ a` la figure (4.1). Par la suite nous de´taillons chaque
e´le´ment du montage, qui inclut en outre un syste`me d’acquisition et de traitement de signal,
ainsi qu’une voie optique (Fabry-Perot) de controˆle du balayage de fre´quence laser.
4.2.1 Les sources lasers
Les transitions atomiques que nous voulons sonder ont des longueurs d’onde de 387.6
nm, pour la transition 6S1/2 → 8P1/2, et 388.8 nm, pour la transition 6S1/2 → 8P3/2. Une
premie`re difficulte´ technique rencontre´e pour re´aliser l’expe´rience est de trouver une source
e´mettant a` cette longueur d’onde. En effet vu le petit nombre de laboratoires utilisant de
telles longueurs d’ondes, cette re´gion spectrale n’inte´resse pas commercialement les indus-
triels, de telle sorte qu’aujourd’hui, il n’y a pas de diodes lasers e´mettant dans cette gamme
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Figure 4.1 – Sche´ma de´crivant le montage re´alise´ pour l’expe´rience de re´flexion se´lective et
pour les expe´riences auxiliaires (Absorption sature´e, Fabry-Perot).
qui soient commercialise´es. Dans un premier temps (en 2001), l’e´quipe avait pu tout de meˆme
acheter un syste`me a` cavite´ e´tendue (Toptica DL100) e´quipe´ d’une diode laser (fabrique´e
par Nichia) spe´cifique pour cette gamme de longueur d’onde. Dans un deuxie`me temps nous
avons achete´ un syste`me avec une diode laser infra-rouge amplifie´e et cavite´ de doublage de
fre´quence pour atteindre la longueur d’onde 387-389 nm. Chacune de ces sources pre´sente
des particularite´s que nous discutons par la suite.
4.2.1.1 Modulation de fre´quence
Pour faire l’expe´rience de re´flexion se´lective nous avons besoin de balayer la fre´quence
laser et de faire une modulation de fre´quence (FM). L’amplitude du signal de re´flexion
se´lective est proportionnelle a` l’amplitude de modulation de fre´quence, tant que celle-ci est
plus petite que la largeur du signal RS. Nos signaux de RS ont des largeurs typiques entre
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15 MHz et 30 MHz de´pendant de la densite´ de ce´sium. Nous utilisons donc des amplitudes
de modulation de ∼5-10 MHz. En ge´ne´rale le bruit sur la mesure, ayant pour origine le
laser ou la vibration des optiques, diminue pour des fre´quences de modulation plus e´leve´es.
Il est donc inte´ressant de faire la FM aux fre´quences les plus e´leve´s possibles. Dans le cas
d’une mesure de spectroscopie line´aire (comme la re´flexion se´lective utilise´ ici) la fre´quence
de modulation est limite´e par le taux de relaxation de l’e´tat excite´ sonde´ (quelques MHz).
Cependant, nous rencontrons souvent des limites plus basses lie´es a` la technologie du laser.
Pour chacune de nos sources lasers, nous avons des proble`mes spe´cifiques pour produire la
modulation de fre´quence.
4.2.1.2 La diode laser
La premie`re source que nous avons utilise´e e´tait une source DL 100 de Toptica. Cette
source consiste en une diode laser monte´e en cavite´ e´tendue (avec un re´seau), le tout sta-
bilise´ en tempe´rature. La diode laser Nichia utilise´e avait pour caracte´ristique une relative-
ment faible puissance e´mise (≈ 1.5 mW) et un mode spatial peu uniforme, avec notamment
diffe´rentes re´gions du faisceau posse´dant diffe´rents seuils d’e´mission. Un filtrage optique
e´tait donc ne´cessaire pour ame´liorer le mode spatial : celui-ci a e´te´ re´alise´ en focalisant le
faisceau sur un ≪ pin hole ≫ d’environ 50 µm de diame`tre. Avec le filtrage optique et les op-
tiques pre´sentant des pertes pour notre longueur d’onde, la puissance utile pour l’expe´rience
(RS+Fabry Perot + Absorption sature´e) se re´duisait a` environ 300 µW. Une des raisons de
la faible puissance laser est son fonctionnement tre`s proche du seuil. Nominalement, le seuil
du laser est de 39mA alors que son point de fonctionnement maximum est de 44mA a` 20˚ C.
Le balayage de fre´quence et la FM ont e´te´ obtenus en de´plac¸ant le re´seau de la cavite´ graˆce a`
une tension (rampe plus modulation) applique´e sur un e´le´ment pie´zoe´lectrique. Les e´le´ment
pie´zo-e´lectrique ont ge´ne´ralement une fre´quence de coupure de quelques kHz, de sorte que
nous devons nous limiter a` des fre´quences de modulation en dessous de la fre´quence de cou-
pure.
Modulation d’amplitude re´siduelle.
Un des proble`mes que nous avons rencontre´ avec ce laser est que quand on appli-
quait une modulation de fre´quence, on obtenait aussi une modulation d’amplitude re´siduelle.
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Dans l’expe´rience, nous de´tectons de fac¸on synchrone, c’est-a`-dire que nous ne de´tectons
que la composante du signal a` la fre´quence de modulation, a` l’aide d’un amplificateur a`
de´tection synchrone (≪ Lock-in ≫). La modulation d’amplitude re´siduelle apparaˆıt apre`s la
de´tection synchrone, comme un de´calage (offset). Les variations de la modulation d’ampli-
tude re´siduelle lors du balayage laser sont perc¸ues comme des ≪ oscillations ≫ en fre´quence
laser sur cet offset (voir figure (4.2a)). Nous avons ve´rifie´ que la modulation d’amplitude
re´siduelle est en phase avec la modulation de fre´quence, sur tout le balayage laser.
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Figure 4.2 – (a) Variation de la modulation d’amplitude re´siduelle lors du balayage du laser ;
(b) illustration de la me´thode de soustraction de la modulation d’amplitude re´siduelle par le
signal de´module´ d’un de´tecteur de re´fe´rence.
Nous avons dans un premier temps ve´rifie´ que l’origine de la modulation d’amplitude
re´siduelle ne vient pas d’une composante du syste`me de la cavite´ e´tendue (de´fauts sur le
re´seau, retour optique par des de´fauts sur la lentille asphe´rique de collimation). La modula-
tion d’amplitude re´siduelle semble venir de la diode elle meˆme et peut eˆtre une conse´quence
de la proximite´ du point de fonctionnement avec le seuil laser. En effet, le de´placement du
re´seau pour effectuer la modulation FM peut modifier l’accord entre la fre´quence libre et
la fre´quence de la cavite´ e´tendue, modifiant le´ge`rement le seuil et l’efficacite´ du couplage et
ainsi la puissance e´mise (le proble`me est amplifie´ par le vieillissement de la diode).
Le fait que la modulation d’amplitude re´siduelle a son origine dans la source elle-meˆme
nous permet de l’e´liminer en faisant une soustraction des oscillations apre`s de´modulation
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en utilisant pour cela une de´tection synchrone supple´mentaire de re´fe´rence (figure (4.2b)).
Avant de faire la soustraction nous normalisons chaque signal de´module´ (contenant les os-
cillations) par la tension fourni par chaque de´tecteur avant de´modulation. Cette me´thode
nous a permis de re´duire les oscillations par un facteur d’environ 5-10.
Signalons qu’avec ce laser, il nous a e´te´ impossible de re´aliser l’expe´rience sur Cs(8P1/2).
Le signal RS e´tant faible, a` cause de la petite force d’oscillateur de la transition 6S1/2 →
8P1/2, il est masque´ par les variations de l’amplitude re´siduelle. De plus, la faible puissance
laser disponible pour l’expe´rience empeˆche la re´alisation de l’absorption sature´e de re´fe´rence.
4.2.1.3 Source a` 388nm par ge´ne´ration de second harmonique
Fin 2007 nous avons dispose´ d’un nouveau syste`me laser, qui consiste en une diode
e´mettant a` 777nm, un amplificateur adapte´, et un syste`me de doublage en fre´quence. Le
laser maˆıtre est une diode laser avec cavite´ e´tendue (syste`me DL 100 de Toptica). La cavite´
de doublage est une cavite´ en anneau a` quatre miroirs et est montre´e sur la figure 4.3. Le
Figure 4.3 – Sche´ma de principe de la cavite´ de doublage du laser.
laser maˆıtre a une modulation de fre´quence avec bandes late´rales de 20MHz. La re´flexion du
faisceau venant du laser infrarouge amplifie´ sur le miroir d’entre´e de la cavite´ est de´tecte´e
avec une de´tection synchrone. Le signal fourni par cette de´tection est utilise´ comme signal
d’erreur pour asservir la longueur de la cavite´. Quand la longueur de la cavite´ est un multiple
de la longueur d’onde du laser maˆıtre, le faisceau est transmis par la cavite´ et la re´flexion
123
du miroir d’entre´e chute a` ze´ro. La cavite´ est donc asservie en longueur sur le minimum de
re´flexion du miroir d’entre´e en appliquant une tension a` un e´le´ment pie´zo-e´lectrique colle´
sur un des miroirs de la cavite´. La cavite´ de doublage en anneau posse`de deux miroirs plans
(celui d’entre´e et celui actionne´ par le pie´zo-e´lectrique) et deux miroirs sphe´riques servant
a` focaliser le faisceau dans le cristal non line´aire ou` l’ajustement de phase pour avoir une
bonne efficacite´ de conversion 775.2 nm→387.6 nm est critique en angle. Le faisceau 388 nm
est transmis par le miroir sphe´rique. Ce laser nous permet d’avoir une puissance de sortie de
100 mW (optimum) avec un faisceau le´ge`rement elliptique et astigmate. Nous utilisons un
filtrage spatial comme celui pre´sente´ a` la figure (4.1) pour que le mode soit le plus proche
d’un TEM00.
Me´thodes de modulation de fre´quence sur le laser double´
A cause de la cavite´ de doublage, appliquer une modulation de fre´quence au niveau
du laser maˆıtre (via le re´seau) induit une modulation d’amplitude assez grande. Le syste`me
d’asservissement essaye de corriger la longueur de la cavite´ a` tout moment pour qu’elle soit
re´sonnante. Un de´phasage entre la modulation de fre´quence et les corrections sur la cavite´
fait que la modulation d’amplitude re´siduelle est ≪ ale´atoire ≫. Pour e´viter ce proble`me,
la re´alisation d’une modulation de fre´quence exte´rieure via l’utilisation d’un modulateur
acousto-optique est souhaitable (et a e´te´ possible apre`s re´ception d’un modulateur acousto-
optiques adapte´s a` notre longueur d’onde en aouˆt 2008). Le faisceau diffracte´ a` l’ordre 1
par un acousto-optique a une fre´quence de´cale´e de la fre´quence acoustique par rapport a` la
fre´quence du faisceau entrant. Une modulation de la fre´quence acoustique induit donc une
modulation de fre´quence sur le faisceau diffracte´ a` l’ordre 1. Comme l’angle de diffraction
de´pend aussi de la fre´quence acoustique, la modulation induit aussi une variation de cet angle,
rendant impossible un bon alignement du faisceau. Ce proble`me est re´solu par un montage
en double passage ou` le faisceau diffracte´ a` l’ordre 1 est renvoye´ sur lui-meˆme dans l’acousto-
optique (voir figure 4.4). Le double passage de´cale la fre´quence du faisceau du double de la
fre´quence acoustique et corrige la de´viation angulaire. Il est apparu que la modulation de
fre´quence faite via la fre´quence acoustique induit une modulation d’amplitude re´siduelle, qui
posse`de des composantes sur plusieurs harmoniques de la fre´quence de modulation. L’origine
de l’apparition des diffe´rentes harmoniques semblerait eˆtre l’existence d’une ≪ structure≫ sur
le spectre d’efficacite´ de l’acousto-optique : bien qu’un bon modulateur acousto-optique
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Figure 4.4 – Sche´ma illustrant le montage utilise´ pour re´aliser la modulation de fre´quence
externe au laser et pour corriger la modulation d’amplitude re´siduelle.
soit cense´ avoir une efficacite´ assez plate avec la fre´quence de l’onde acoustique (dans le
domaine de re´sonance du transducteur), nous avons observe´ des oscillations dans l’efficacite´
de diffraction avec une pe´riode d’environ 300 kHz (figure 4.5). De telles oscillations sont
vraisemblablement dues a` une re´flexion parasite de l’onde acoustique sur la surface du cristal
produisant une onde stationnaire (non uniforme) a` l’inte´rieur de celui-ci comme nous l’a
confirme´ le constructeur des modulateurs acousto-optiques.
Tentatives d’e´limination de la modulation d’amplitude re´siduelle
Dans un premier temps, nous avons cherche´ a` utiliser un stabilisateur de puissance
commercial pour e´liminer la modulation d’amplitude re´sultante. Le bruit rapide (variation
rapide de la modulation d’amplitude) e´tait relativement bien e´limine´ par le stabilisateur,
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Figure 4.5 – Oscillations sur la puissance du faisceau diffracte´ par l’acousto-optique a` l’ordre
1 en fonction de la fre´quence acoustique.
par contre, les fluctuations lentes (sur des dizaines de secondes) n’e´taient pas suffisamment
atte´nue´es. L’optique du stabilisateur n’e´tant pas tout a` fait adapte´e a` notre longueur d’onde,
le faisceau de sortie e´tait accompagne´ de re´flexions multiples qui peuvent interfe´rer, de telle
sorte que la technique de soustraction de deux signaux apre`s de´modulation perd en efficacite´
(le faisceau n’est pas spatialement uniforme, et le signal obtenu apre`s de´modulation de´pend
de la ge´ome´trie de la fraction de´tecte´e).
Apre`s re´ception des acousto-optiques, nous avons cherche´ pour e´liminer la modula-
tion d’amplitude re´siduelle, a` utiliser un second acousto-optique, qui travaille a` l’ordre ze´ro
(voir sche´ma figure 4.4) avec une onde acoustique de faible puissance. Nous modulons la
puissance acoustique a` la meˆme fre´quence que celle de la modulation de fre´quence, et avec
une phase ajuste´e de fac¸on a` produire une modulation d’amplitude sur l’ordre ze´ro qui
tend a` compenser la modulation d’amplitude re´siduelle du premier acousto-optique. Meˆme
avec un syste`me d’asservissement, la pre´sence de plusieurs harmoniques sur la modulation
d’amplitude re´siduelle, les variations au cours de la journe´e (probablement par un effet de
tempe´rature) du spectre d’efficacite´ (pre´sente´ sur la figure (4.5)), rendent cette me´thode
inadapte´e quand la modulation de fre´quence est faite exte´rieurement via un modulateur
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acousto-optique. Nous avons donc fait une modulation de fre´quence sur le laser maˆıtre, en
utilisant un modulateur acousto-optique pour e´liminer la modulation re´siduelle. Ce montage
nous a permis d’avoir un bruit sur les signaux de´module´s d’environ 5× 10−6 en valeur rela-
tive (pour des temps d’inte´gration de 300 ms), ce que l’on a conside´re´ comme satisfaisant.
Notons que nous sommes bien au dessus du niveau du bruit quantique estime´ a` 10−7. Un des
points ne´gatifs de ce sche´ma est que notre modulation de fre´quence doit alors eˆtre faite assez
lentement (130 Hz), dans un domaine de fre´quence qui est assez sensible au bruit acoustique
et me´canique, a` cause d’une limitation de la bande passante d’asservissement pour la cavite´
de doublage.
4.2.2 Le Fabry Perot
Pour l’un ou l’autre de nos syste`mes lasers, le balayage en fre´quence est obtenu par une
rampe de tension applique´e sur l’e´le´ment pie´zo-e´lectrique qui tourne le re´seau. Il nous faut
convertir, dans l’analyse de nos re´sultats, cette rampe de tension en rampe de fre´quence laser,
la line´arite´ de la conversion fre´quence/tension n’e´tant pas e´vidente. Pour cela nous utilisons
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
2
3
4
Te
ns
io
n 
du
 m
ax
im
um

 
de
 p
ics
 (V
)
Numero du Pic Fabry Perot
1,5 2,0 2,5 3,0 3,5
0,00
0,15
0,30(b)
 
Pu
is
sa
nc
e 
de
 s
or
tie

Un
ité
 a
rb
itr
ai
re

tension (V)
Figure 4.6 – (a) Sche´ma illustrant le chemin optique du rayon lumineux a` l’inte´rieur du Fabry
Perot utilise´. Le rayon interfe´rence avec lui-meˆme apre`s avoir traverse´ la cavite´ six fois (trois
aller-retour). (b) Exemple de pics du Fabry Perot obtenus avec le balayage de la tension de
l’e´le´ment pie´zo-e´lectrique colle´ au re´seau, et ve´rification de la line´arite´ du balayage.
une cavite´ Fabry Perot qui nous sert de marqueur de fre´quence. Comme nous faisons des
balayages relativement petits autour de la re´sonance atomique (≈ 1 GHz), un Fabry-Perot
avec un intervalle spectral libre petit par rapport a 1 GHz, est ne´cessaire. Notre Fabry Perot
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est une cavite´ afocale avec deux miroirs sphe´riques de rayon de courbure R = 2L, ou` L est
la distance entre les deux miroirs (voir figure 4.6a) : la distance optique parcourue par le
rayon dans une boucle d’interfe´rence est en ge´ne´ral (sauf de´ge´ne´rescence) e´gale a` six fois
la distance entre les miroirs. Nous disposons d’un marqueur Fabry Perot construit dans un
mate´riau tre`s stable (ULE), avec L=60 cm, ce qui nous donne une longueur spectrale libre
de c
6L
= 83 MHz. Sur de longs balayages, la variation de fre´quence avec la tension applique´e
au pie´zoe´lectrique est plutoˆt quadratique, mais sur des balayages plus petits, comme ceux
faits dans nos expe´riences, une approximation line´aire pour la conversion tension/fre´quence
est satisfaisante voir figure 4.6b.
Le corps de la cavite´ Fabry-Perot que nous utilisons est rempli d’air. La stabilite´ du
corps de Fabry-Perot est telle que ce sont les changements de pression/tempe´rature ambiante,
(de la salle) qui modifient l’indice de re´fraction de l’air, qui sont responsables de de´placements
des pics de re´sonance de la cavite´. Des de´rives des pics du Fabry Perot d’environ 20 MHz/h
ont e´te´ de´tecte´es. Sur les temps d’acquisition typiques que nous utilisons (≈ 10 minutes) cette
de´rive est faible, et ne geˆne pas l’utilisation du Fabry Pe´rot comme marqueur de fre´quence.
4.2.3 La vapeur de ce´sium et l’absorption sature´e
En plus de savoir convertir le balayage de tension en balayage de fre´quence, il nous
est ne´cessaire d’avoir une re´fe´rence de la re´sonance atomique en volume pour connaˆıtre
l’e´cart entre celle-ci et le spectre de re´flexion se´lective. En paralle`le au montage principal
de re´flexion se´lective, nous re´alisons une expe´rience auxiliaire d’absorption sature´e (AS)
qui permet d’avoir un signal sub-Doppler avec re´solution des diffe´rents niveaux hyperfins.
Les e´carts d’e´nergie entre les diffe´rents niveaux hyperfins pour les e´tats 8P3/2 et 8P1/2 sont
montre´s a` la figure 4.7. Nous ne ferons pas de mesures syste´matiques, a` partir des courbes
d’absorption sature´e, les variations de largeur et les de´placements collisionnels ont de´ja` e´te´
estime´s auparavant [Cha07].
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Figure 4.7 – Distances entre les diffe´rents niveaux hyperfins des e´tats 8P3/2 et 8P1/2 du
ce´sium.
Figure 4.8 – Sche´ma de la cellule utilise´e pour l’expe´rience de l’absorption sature´e.
4.2.3.1 Cellule utilise´e pour l’absorption sature´e et densite´ de la vapeur de
ce´sium
Pour re´aliser l’expe´rience d’AS nous utilisons une cellule ayant un corps en cuivre, un
re´servoir de ce´sium en verre et des feneˆtres de saphir (figure 4.8). La jonction entre le corps
et le re´servoir est re´alise´e par une transition verre-me´tal. Deux fils chauffants entoure´s d’un
mate´riau isolant permettent de chauffer se´pare´ment la partie supe´rieure de la cellule et le
re´servoir de ce´sium. La pression de vapeur saturante du ce´sium de´pend de la tempe´rature de
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la surface supe´rieure du ce´sium liquide qui est dans le re´servoir. Nous pouvons donc controˆler
la densite´ atomique du ce´sium en controˆlant la tempe´rature du re´servoir. La pression de
vapeur saturante en fonction de la tempe´rature est donne´e par [Ste09] :
log10P = 2.881 + 4.165− 3830
T
(4.1)
ou` la pression est donne´e en Torr et la tempe´rature en Kelvin. La densite´ atomique (N) est
calcule´e en conside´rant que la vapeur est un gaz parfait N = PkBT . La figure 4.9 indique la
densite´ de ce´sium en fonction de la tempe´rature du re´servoir.
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Figure 4.9 – Densite´ atomique du ce´sium en fonction de la tempe´rature du re´servoir, calcule´e
en utilisant l’e´quation 4.9 et l’e´quation pour du gaz parfait.
Pour avoir une plus grande densite´ de ce´sium on chauffe le re´servoir de ce´sium a` des
tempe´ratures entre 60˚ C et 100˚ C, ce qui correspond a` des pressions de vapeur entre 0.03
mTorr et 0.6 mTorr (entre 1012 et 1.5 × 1013 atomes/cm−3). La tempe´rature de la par-
tie supe´rieure de la cellule est maintenue au moins 10˚ C au dessus de la tempe´rature du
re´servoir de ce´sium pour e´viter la condensation de ce´sium sur les feneˆtres.
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4.2.3.2 Les spectres d’absorption sature´e
A cause de la faible force d’oscillateur de la transition e´tudie´e, le signal d’absorption
sature´e attendu est relativement faible et nous devons chercher a` augmenter le signal de l’AS
avec un faisceau pompe intense et une relativement grande densite´ de la vapeur de ce´sium.
Pour augmenter l’intensite´ du faisceau pompe nous le focalisons au centre de la cellule avec
un diame`tre d’environ 50µm : pour des puissances entre 10-100 µW, nous avons des intensite´s
dans la gamme ∼5-50 mW/mm2. Nous focalisons aussi le faisceau sonde pour optimiser le
recouvrement entre celui-ci et le faisceau pompe. Le signal d’absorption sature´e, reste petit
(de l’ordre de 10−3 en valeur relative pour les niveaux 8P3/2 et 8P1/2). Pour mieux le faire
apparaˆıtre nous faisons une de´tection soit en modulation de fre´quence soit en modulation
d’amplitude (avec, en ge´ne´rale, l’utilisation d’une roue dente´e).
Figure 4.10 – Absorption Sature´e en modulation d’amplitude (a) et en modulation de
fre´quence (b) pour la transition 6S1/2(F = 3)→ 8P3/2.
Aux figures (4.10 et 4.11) nous pre´sentons des spectres d’absorption sature´e pour le
niveau 8P3/2, l’un en modulation d’amplitude et l’autre en modulation de fre´quence. On note
que la structure hyperfine de ce niveau n’est pas toujours totalement re´solue (e´largissement
possible a` cause d’un alignement imparfait, d’une saturation lie´e a` une trop grande puis-
sance pompe, ou de collisions dues a` une densite´ trop grande). Sur les spectres, on repe`re
cinq pics correspondants aux trois transitions hyperfines pour lesquelles la transition est
permise (∆F = 0,±1) et a` deux re´sonances de croisement (celles-ci correspondent au pom-
page optique d’atomes avec une composante de vitesse dans la direction des faisceaux non
nulle, de sorte que chaque faisceau est re´sonnant sur une transition hyperfine diffe´rente). La
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Figure 4.11 – Absorption Sature´e en modulation d’amplitude (a) et en modulation de
fre´quence (b) pour la transition 6S1/2(F = 4)→ 8P3/2.
re´sonance de croisement entre les deux niveaux hyperfins extreˆmes est pratiquement a` la
meˆme fre´quence que la transition hyperfine centrale et n’est pas facile a` distinguer.
Figure 4.12 – Absorption Sature´e en modulation d’amplitude (a) et en modulation de
fre´quence (b) pour la transition 6S1/2(F = 4)→ 8P1/2.
Les figures 4.12 et 4.13 pre´sentent des spectres d’absorption sature´e pour les transitions
vers le niveau 8P1/2. Les niveaux hyperfins sur cette raie sont mieux se´pare´s (voir figure 4.7)
ce qui permet de les re´soudre plus facilement dans des conditions de grande densite´ ou
grande puissance pompe. La force d’oscillateur de cette transition e´tant plus petite, et la
saturation plus de´licate a` obtenir, l’alignement entre faisceaux focalise´s pompe et sonde est
plus critique. Nous travaillons aussi a` des tempe´ratures plus e´leve´es (100-120˚ C).
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Figure 4.13 – Absorption Sature´e en modulation d’amplitude (a) et en modulation de
fre´quence (b) pour la transition 6S1/2(F = 3)→ 8P1/2. Le spectre (a) a e´te´ fait avec un faisceau
sonde assez puissant, ce qui induit le fond Doppler (voir chapitre VI).
4.2.4 Syste`me d’acquisition
Le syste`me d’acquisition utilise´ contient des photo-de´tecteurs, des syste`mes de de´tection
synchrone (amplificateurs ≪ Lock-in ≫), un convertisseur analogique/digital et un ordinateur.
Les photo-de´tecteurs utilise´s sont des photodiodes (silicium) avec amplificateurs inte´gre´s
(New Focus 2001) ayant une bande passante jusqu’a` 100 kHz, avec un filtrage e´lectronique
passif. Les sorties des de´tecteurs sont connecte´es a` l’entre´e des de´tections synchrones pour
des acquisitions en modulation de fre´quence ou d’amplitude. Les sorties analogiques en phase
et en quadrature des de´tections synchrones, ainsi que la sortie continue du de´tecteur, sont
envoye´es via le convertisseur analogique/digital sur l’ordinateur. Nous avons fait attention a`
ce que l’ordinateur soit bien mis a` la masse pour e´viter que la fluctuation de celle-ci n’induise
des bruits sur la digitalisation.
L’ordinateur envoie via la de´tection synchrone une commande de variation discre`te de
la tension de balayage, variant ainsi la fre´quence laser de fac¸on discre`te. Pour chaque point en
fre´quence laser, 100 mesures, de 1ms chaque, sont digitalise´es par le convertisseur et envoye´es
a` l’ordinateur, qui prend la moyenne de ces 100 mesures. Le temps de communication entre
ordinateur et de´tection synchrone entre deux points de fre´quence successifs est d’environ
250 ms, ce qui permet a` la fre´quence laser de se stabiliser avant le de´but de chaque se´rie
de 100 mesures. On obtient que le temps total passe´ pour l’acquisition de chaque point
133
en fre´quence est d’environ 350ms. Si on conside`re que l’on veut typiquement 1MHz entre
deux points successifs de fre´quence et un balayage de 1 GHz, une acquisition dure environ
6 minutes. L’e´cart de 1 MHz entre deux points est un compromis entre une acquisition avec
une meilleure re´solution (e´cart plus petit) et une acquisition totale suffisamment rapide pour
ne´gliger les possibles de´rives du laser et du Fabry-Perot.
4.3 La cellule
Figure 4.14 – Sche´ma de la cellule utilise´e pour l’expe´rience de re´flexion se´lective.
Comme nous l’avons mentionne´ en introduction, l’expe´rience est faite en utilisant une
cellule scelle´e, pre´alablement e´vacue´e puis remplie de vapeur de ce´sium, avec une feneˆtre en
CaF2 et une feneˆtre en saphir. Autour de la cellule un syste`me de four permet de la chauffer
de fac¸on controˆle´e. Le sche´ma de cette cellule, fabrique´e par l’e´quipe de D. Sarkisyan en
Arme´nie, est montre´ a` la figure (4.14) et une photo de celle-ci hors du four est montre´e a` la
figure 4.15. La cellule, en forme de ≪ T ≫, est construite avec un corps en saphir, qui est un
mate´riau connu pour avoir une bonne re´sistance a` des vapeurs alcalines a` haute tempe´rature.
La feneˆtre saphir est colle´e en utilisant une colle mine´rale spe´ciale. Le point critique de la
construction de cette cellule est que la feneˆtre de CaF2 ne peut pas eˆtre colle´e sur la cellule
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Figure 4.15 – Photo de la cellule (deuxie`me cellule) contenant un long barreau de CaF2 a`
l’inte´rieur utilise´ pour l’expe´rience de re´flexion se´lective.
de saphir, car elle a un coefficient de dilatation thermique environ trois fois plus grand que
le coefficient de dilatation thermique du saphir. Pour cette raison, la feneˆtre de CaF2 est
laisse´e quasi-libre a` l’inte´rieur de la cellule saphir. Une feneˆtre en YAG est colle´e du coˆte´ ou`
se situe la feneˆtre CaF2 pour fermer la cellule saphir. Pour e´viter une densite´ de vapeur de Cs
capable d’induire un signal d’absorption dans l’interstice entre la feneˆtre YAG et la feneˆtre
CaF2, suffisamment grand pour masquer le signal de RS, celui-ci est maintenu a` tempe´rature
ambiante, hors du four. Nous utilisons comme feneˆtre CaF2 un long barreau (10 cm de lon-
gueur et 8.4 mm de diame`tre) pour diminuer le gradient de tempe´rature entre l’interstice a`
tempe´rature ambiante et l’interface CaF2/vapeur a` environ 300˚ C dans nos expe´riences. Une
description ge´ne´rale avec plus de de´tails sur la construction de la cellule est donne´e par la
suite.
4.3.1 Description ge´ne´rale de la cellule
Nous avons travaille´ avec deux cellules fabrique´es successivement selon le meˆme sche´ma,
et de dimensions peu diffe´rentes. La cellule a un corps en saphir de 17 cm de long et 8.5 mm
de diame`tre interne (deuxie`me cellule qui est un peu plus grande que la premie`re). La cellule
est construite en utilisant une colle mine´rale spe´ciale connectant le tube et une feneˆtre en
saphir. La cellule est scelle´e apre`s avoir e´te´ vide´e, et apre`s introduction du ce´sium. La cellule
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a une forme en ≪T ≫ pour permettre un controˆle inde´pendant de la tempe´rature des feneˆtres
et du re´servoir de ce´sium. La partie infe´rieure du re´servoir de ce´sium est en verre, pour que
la cellule puisse eˆtre soude´e apre`s introduction du ce´sium. Une transition verre-saphir est
donc ne´cessaire pour coupler le corps de la cellule et le re´servoir.
Pour aider a` maintenir le barreau CaF2 au voisinage de la feneˆtre YAG, un cylindre
creux en saphir est mis aussi a` l’inte´rieur de la cellule (voir figure 4.14) empeˆchant la feneˆtre
CaF2 de glisser du coˆte´ de la feneˆtre saphir. En outre, la cellule est le´ge`rement incline´e pour
que la gravite´ aide a` maintenir la feneˆtre CaF2 au voisinage de la feneˆtre YAG. Comme
la feneˆtre CaF2 n’est pas fixe´e et a un diame`tre plus petit (environ 0,1 mm) que la cellule
de saphir, la vapeur atomique peut pe´ne´trer l’interstice entre le CaF2 et le saphir, pouvant
aller jusqu’a` la re´gion ou` se situe la feneˆtre de YAG. Or l’espace entre la feneˆtre CaF2 et la
feneˆtre YAG forme une re´gion d’environ 100 µm d’e´paisseur (e´paisseur estime´e a` partir d’une
absorption line´aire sur la raie D1 a` tempe´rature ambiante). Si la vapeur atomique pe´ne`tre
dans cette re´gion, le signal de re´flexion se´lective a` l’interface CaF2/vapeur de ce´sium est
masque´ par le signal d’absorption sur la cellule mince, qui correspond a` une longueur sonde´e
beaucoup plus grande que celle sonde´e par la technique de RS (≤ 100 µm). Pour e´viter la
pre´sence de vapeur dans cet interstice, cette re´gion est place´e hors du four (voir figure 4.14)
pour eˆtre a` une tempe´rature ambiante.
La feneˆtre de YAG ne peut cependant pas eˆtre le point de plus basse tempe´rature de la
cellule, sinon la vapeur de ce´sium arrivant dans cette re´gion se condenserait dans l’interstice
YAG/CaF2. C’est pourquoi nous cre´ons un point froid a` environ 1 cm de la feneˆtre YAG
pour que toute la vapeur de ce´sium soit pie´ge´e avant d’arriver dans l’interstice YAG/CaF2.
Le point froid est obtenu par une pie`ce d’aluminium (de faible capacite´ thermique) place´e
autour du tube saphir, dont une extre´mite´ est plonge´e dans un bain d’alcool qui est refroidi
a` 0˚ C a` l’aide d’un e´le´ment Peltier (voir figure 4.16). Cette pie`ce est de plus structure´e en
radiateur pour mieux e´vacuer la chaleur venant de la proximite´ avec le four.
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Figure 4.16 – Sche´ma du syste`me de refroidissement du point froid de la cellule.
4.3.2 Le syste`me de chauffage
Le syste`me de chauffage consiste en trois fours inde´pendants (figures 4.17 et 4.18).
Nous appellerons four 1, four 2 et four 3 les fours utilise´s pour chauffer la feneˆtre de saphir,
la feneˆtre de CaF2 et le re´servoir de ce´sium, respectivement.
Chaque four consiste en des fils chauffants, structure´s en double coeur pour minimi-
ser les champs magne´tiques re´sultants, entoure´s de mate´riau isolant pour mieux garder la
chaleur. La feneˆtre saphir se situe au milieu du four 1. Nous mesurons la tempe´rature de
la feneˆtre saphir a` l’aide d’un thermocouple situe´ lui aussi au milieu du four a` moins d’un
millime`tre de la feneˆtre (figure 4.18). L’interface CaF2/vapeur que nous souhaitons tester,
se situe au milieu du four 2. Une fraction (environ 6 cm) du barreau CaF2 (et de la cellule
saphir) se situe a` l’exte´rieur de ce four, en contact avec l’air a` tempe´rature ambiante. Le
thermocouple servant a` mesurer la tempe´rature de l’interface CaF2/vapeur est fixe´ au ni-
veau de l’interface. Le troisie`me four sert a` chauffer le re´servoir de ce´sium. Nous mesurons
la tempe´rature de celui-ci au niveau de la surface libre supe´rieure du ce´sium me´tallique. La
densite´ de la vapeur de ce´sium dans la cellule est en principe controˆle´e par la tempe´rature
de cette surface libre. Comme la partie infe´rieure du re´servoir de ce´sium est en verre, elle est
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Figure 4.17 – Photo montrant les trois fours inde´pendants utilise´s pour le chauffage de la
cellule. On note qu’une grande partie de la re´gion contenant le barreau CaF2 est en dehors des
fours.
Figure 4.18 – Sche´ma montrant la position des feneˆtres et des thermocouples dans les
diffe´rents fours.
maintenue hors du four pour que sa tempe´rature ne soit pas trop e´leve´e (T < 200˚ C). Nous
devons donc utiliser une longue colonne de ce´sium me´tallique (≈ 4 cm) (voir figures 4.17 et
4.18).
4.3.2.1 Syste`me de controˆle du chauffage
Pour chauffer chacun des fours, des courants sont applique´s aux extre´mite´s des fils
chauffants. Ces courants sont fournis par des sources pilote´es par ordinateur. Nous avons
e´labore´ un programme de controˆle du chauffage qui a pour objectifs :
i) Atteindre, pour chaque point de mesure de thermocouple, la tempe´rature consigne´e
assez rapidement tout en se stabilisant de`s qu’une valeur proche de la consigne est atteinte
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(e´viter des comportements oscillatoires quand la tempe´rature est atteinte) ;
ii) Maintenir une diffe´rence de tempe´rature supe´rieure a` une valeur minimale (∆Tmin)
entre les feneˆtres est le re´servoir de ce´sium. Ceci vise a` e´viter la condensation de ce´sium sur
les feneˆtres.
Pour controˆler les tempe´ratures, nous utilisons un programme d’asservissement type
proportionnel-inte´gral (P-I) qui calcule la tension envoye´e a` chaque four en tenant compte
des donne´es d’entre´e et des spe´cificite´s mentionne´es ci dessus. Les parame`tres d’entre´e du
programme sont : les trois tempe´ratures consigne´es ( TC1 , T
C
2 , T
C
3 , respectivement pour le
saphir, le CaF2 et le re´servoir) ; les trois tempe´ratures mesure´es (T
M
1 , T
M
2 , T
M
3 ). Le calcul de
la tension envoye´e au four est le suivant : pour chaque four, le programme calcule la diffe´rence
entre la tempe´rature consigne´e et mesure´e (δT = TCi − TMi ), puis calcule la tension(Wi) :
Wi(t) = PδT (t) + I
∫ t
0
δT (t′) dt′ (4.2)
ou` P et I sont des facteurs choisis a` l’avance. Les mesures de tempe´ratures et les calculs de
tensions sont actualise´s a` chaque intervalle de temps δt = 5s. Cet intervalle permet de faire
un controˆle assez fin, sans eˆtre trop court (compte tenu de l’inte´gration) par rapport aux
temps des re´ponses thermiques du syste`me. Comme les calculs se font a` des intervalles de
temps discrets, on remplace l’inte´gration par une somme
∫ t
0 δT (t
′)dt′ → ∑t/δtn=0 δT (nδt)δt.
On introduit aussi dans le programme de controˆle diffe´rentes mesures de se´curite´ : i)
Controˆler les monte´es et descentes de tempe´rature pour avoir une variation ne de´passant pas
5˚ C par minute. Cette condition vise a` e´viter des contraintes thermiques qui puissent casser
le barreau de CaF2 ; ii) Maintenir les tempe´ratures de feneˆtres a` une valeur ∆T > ∆Tmin,
ou` ∆T = TMj − TM3 avec j = 1, 2 pour le saphir et CaF2 respectivement, au dessus de la
tempe´rature du re´servoir pour e´viter la condensation de vapeur de ce´sium sur les feneˆtres ; iii)
Re´agir en cas de proble`me de de´connexion des thermocouples pour e´viter que ∆T < ∆Tmin.
i)Controˆle de la vitesse de monte´e et de descente en tempe´rature Afin de controˆler
la monte´e et descente en tempe´rature des feneˆtres pour des coefficients fixe´s du syste`me
proportionnel-inte´gral, nous avons mesure´ la tension fournie par l’ordinateur pour que la
tempe´rature se stabilise a` une valeur consigne´e. Nous avons ve´rifie´ une de´pendance line´aire
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entre les deux variables. Nous avons, a` partir de ces mesures, construit une fonction line´aire
donnant une tension estime´e fournie par l’ordinateur (West(T
M
j )) pour maintenir le four a` une
tempe´rature TMj . Nous avons impose´, comme limite supe´rieure pour la tension re´ellement
fournie par l’ordinateur pour chaque tempe´rature mesure´e TMj , la valeur de la fonction
line´aire calcule´e pour une tempe´rature ∆T0 au dessus (WMAX(T
M
j ) = West(T
M
j +∆T0)). De
meˆme nous avons pris pour la tension minimale fournie WMIN(T
M
j ) = West(T
M
j −∆T0). En
choisissant correctement la valeur de ∆T0 (∆T0 = 45˚ C), nous avons re´ussi a` controˆler les vi-
tesses de monte´e et descente de tempe´rature a` environ 5˚ C/minute. Comme les tempe´ratures
des feneˆtres et du re´servoir ne sont pas totalement inde´pendantes (conduction thermique
entre les diffe´rents points de la cellule), nous avons introduit sur la valeur estime´e de tension
West(T
M
j ), une correction −aT3, ou` T3 est la tempe´rature du re´servoir du ce´sium. Cette cor-
rection e´vite qu’une monte´e de tempe´rature du re´servoir n’induise une monte´e trop rapide
de la tempe´rature des feneˆtres (cela arrive surtout pour la longue feneˆtre CaF2 plus proche
du re´servoir).
ii)∆T < ∆Tmin Le programme de controˆle ve´rifie a` chaque mesure de tempe´rature que
les diffe´rences entre tempe´ratures des feneˆtres et du re´servoir (∆T ) soientt supe´rieures a` la
valeur minimale permise. Dans le cas contraire, on surchauffe la feneˆtre et on diminue le
chauffage du re´servoir. Ceci est fait en imposant pour la feneˆtre WTMj → WMAX(TMj ) et
pour le re´servoir WTM3 → WMIN(TMj ). De cette fac¸on on augmente rapidement l’e´cart en
tempe´rature entre la feneˆtre et le re´servoir.
iii) Proble`me de de´connexion des thermocouples Un proble`me de de´connexion du
thermocouple est de´tecte´ s’il fournit une valeur non acceptable, ou si une variation brutale
de la tempe´rature est de´tecte´e (par exemple |T (t)− T (t− δt)| > 50˚ C). Il convient d’e´viter,
dans ces cas, de se retrouver avec une situation ou` ∆T < ∆Tmin. La proce´dure de se´curite´ doit
eˆtre diffe´rente ici de celle e´voque´e au point pre´ce´dent, car ici on ne connaˆıt pas la tempe´rature
donne´e par le thermocouple de´fectueux. Dans ce cas le programme fournit, pour les fours des
feneˆtres, la meˆme puissance que celle qui e´tait fournie avant (W (t) = W (t − δt)) de fac¸on
a` ce que la tempe´rature des feneˆtres suive la meˆme e´volution que celle d’avant le proble`me
(soit maintenir la tempe´rature de la feneˆtre stable, soit maintenir l’augmentation de celle-ci
au meˆme rythme). En meˆme temps on diminue la tension fournie au four du re´servoir par
la re`gle W (t) = W (t − δt) ∗ 0.9 pour augmenter l’e´cart entre tempe´ratures des feneˆtres et
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du re´servoir (pour avoir ∆T > ∆Tmin). La valeur de 0.9 est une valeur choisie de fac¸on
empirique.
4.3.2.2 Le point froid sur le corps de cellule hors four
Le syste`me de tempe´rature du point froid est un syste`me inde´pendant du reste de la
cellule et n’est pas controˆle´ par l’ordinateur. Ce syste`me consiste en deux e´le´ments Peltier,
en se´rie, qui refroidissent un bain d’alcool (voir figure 4.16). Les e´lements Peltier e´vacuent la
chaleur sur une masse en cuivre dans laquelle nous faisons une circulation d’eau pour mieux
dissiper la chaleur. Les Peltier sont alimente´s par une source de tension et on controˆle la
tempe´rature du bain d’alcool en utilisant un thermocouple. Le bain d’alcool est mis a` une
tempe´rature entre -2˚ C et +5˚ C sans que ce controˆle ne soit tre`s fin.
4.3.2.3 Gradient de tempe´rature sur le CaF2 et tempe´rature a` l’interface CaF2
vapeur.
Comme nous l’avons de´ja` mentionne´ auparavant, le fait d’avoir d’un coˆte´ du barreau du
CaF2 un point froid et de l’autre une tempe´rature d’environ 300˚ C induit un grand gradient
de tempe´rature sur le barreau. Comme nous n’avons pas acce`s directement aux tempe´ratures
du barreau CaF2, nous avons e´tudie´ expe´rimentalement le gradient de tempe´rature sur la
partie exte´rieure de la cellule saphir. On peut cependant supposer que la tempe´rature du
CaF2 est plus uniforme que ce qui est mesure´ pour le saphir car la conductivite´ thermique
du CaF2 est environ trois fois plus grande que celle du saphir. Le gradient sur le corps saphir
a e´te´ e´tudie´ pour une tempe´rature de l’interface CaF2/vapeur a` 135˚ C (bien en dessous des
tempe´ratures auxquelles nous faisons l’expe´rience), une tempe´rature du re´servoir de ce´sium
a` 95˚ C et le bain d’alcool a` 0˚ C. Nous avons mesure´ des tempe´ratures qui varient de fac¸on
approximativement line´aire entre un point voisin de la paroi exte´rieure du four (60˚ C) et le
point froid (18˚ C). La distance entre les deux points de mesures est de 45 mm.
A cause du de´se´quilibre thermique auquel est soumise la cellule (a` ne pas confondre avec
la situation attendue d’e´quilibre thermique dans la re´gion de la vapeur atomique, ce qui doit
permettre d’utiliser la the´orie de´crite en [Gor06]), il nous est difficile d’estimer pre´cise´ment
la tempe´rature re´elle de l’interface CaF2/vapeur. En pratique, nous nous sommes aperc¸u
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que quand la tempe´rature mesure´e TCaF2 , sur le programme de controˆle de tempe´rature, ne
de´passait pas la tempe´rature du re´servoir (telle que mesure´e par le thermocouple, voir figure
4.18) par au moins 40˚ C, il y avait condensation de ce´sium. Ceci indique vraisemblablement
que la tempe´rature re´elle du CaF2 est plus basse que celle mesure´e par le thermocouple, mais
cette diffe´rence n’exce`de pas 30-40˚ C. Nous pouvons, en outre, supposer qu’une variation de
la valeur mesure´e au thermocouple TCaF2 de ∆T correspond bien a` une variation de la
tempe´rature re´elle de ∆T .
4.3.3 Proble`mes d’interfe´rences sur le faisceau re´fle´chi a` l’interface
CaF2/vapeur
Quand on envoie un faisceau laser du coˆte´ CaF2 sous incidence quasi-normale, on ob-
serve six faisceaux re´fle´chis, correspondants aux deux interfaces de la feneˆtre YAG, aux deux
interfaces du barreau CaF2 et aux deux interfaces de la feneˆtre saphir. Ces six faisceaux
re´fle´chis sont assez proches les uns des autres. Dans les conditions d’acquisition des spectres
RS, la vapeur a une densite´ e´leve´e et le laser est en re´sonance de telle sorte que les faisceaux
re´fle´chis par le saphir disparaissent : le faisceau est pratiquement entie`rement absorbe´ avant
d’arriver a` la feneˆtre saphir, et il reste quatre faisceaux re´fle´chis par la cellule. En plus de ces
faisceaux re´fle´chis, on observe une re´flexion diffuse, qui vient du barreau de CaF2. La partie
de cette re´flexion diffuse qui se propage dans la meˆme direction que le faisceau re´fle´chi par
l’interface CaF2/vapeur interfe`re avec celui ci.
La pe´riodicite´ de ces interfe´rences correspond a` environ deux fois la longueur optique
du barreau CaF2, indiquant que cette re´flexion diffuse aurait lieu sur la face d’entre´e du
barreau CaF2 ou sur la feneˆtre YAG. Lorsque l’on chauffe (ou refroidit) le barreau CaF2,
on voit clairement que la phase de ces interfe´rences change. Quand le barreau est chaud,
il est difficile de reconnaˆıtre la pe´riodicite´ des interfe´rences car une petite fluctuation de
tempe´rature est suffisante pour changer conside´rablement la phase de celle-ci. Une estima-
tion rapide indique qu’un changement de 1˚ C de la tempe´rature du barreau e´quivaut a` un
changement de la longueur optique de ∆Lopt ≈ 10λ (λ = 388 nm). On a en effet, pour un
aller retour ∆Lopt = 2Lδn + 2nδL, avec L la longueur du barreau, δL le changement de la
taille du barreau avec la tempe´rature (δL = αL, ou` α = 18.85 × 10−6/˚ C est le coefficient
de dilatation thermique) et δn le changement de l’indice de re´fraction avec la tempe´rature
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(δn = −10.12 × 10−6 [Mal63]). Comme la tempe´rature du barreau n’est pas spatialement
uniforme (et les fluctuations de tempe´rature n’ont pas non plus de raison de l’eˆtre), on peut
conside´rer que la variation re´elle de la longueur optique est une fraction de celle calcule´e.
Pour une tempe´rature consigne´e TCaF2 = 300 C˚ on a une fluctuation de la tempe´rature
mesure´e par le thermocouple entre 0.5˚ C et 1˚ C. Nous avons d’abord essaye´ de moyenner les
interfe´rences en faisant une modulation d’angle sur le miroir d’entre´e du coˆte´ CaF2, ce qui
semble avoir un bon effet. Nous avons fini par pre´fe´rer e´liminer les interfe´rences simplement
en augmentant l’angle d’incidence du coˆte´ CaF2 (θ ≈ 20 mrad), la modulation angulaire
s’ave`rant peu compatible avec l’e´limination de la modulation d’amplitude re´siduelle du la-
ser, obtenue par une soustraction a` un signal de re´fe´rence.
Nous avons aussi essaye´ d’e´liminer les interfe´rences avec la re´flexion diffuse, en plac¸ant
le de´tecteur le plus loin possible. Il semble que la taille relative des interfe´rences ne varie
pas en fonction de la distance au de´tecteur. Ceci peut eˆtre duˆ au fait que le faisceau est
le´ge`rement focalise´ sur l’interface CaF2/vapeur (avec une lentille de focale de 1 m). Nous
avons essaye´ de changer la focalisation du faisceau, par exemple en plac¸ant la lentille de telle
sorte que le point focal soit proche du de´tecteur, mais aucun changement significatif ne fut
observe´.
4.3.4 Premie`re cellule : Prototype
La premie`re cellule a un barreau de 7 cm de longueur et 0,6 cm de diame`tre. Cette
cellule avait e´te´ teste´e avec la raie D1, avant mon arrive´e [Lal08]. Malgre´ une proce´dure de
de´gazage de la cellule pendant 10 heures a` 350˚ C, la cellule a e´te´ contamine´e a` la fabrication
par des impurete´s. Ces impurete´s sont responsables d’un e´largissement important des raies
d’absorption sature´e sur la raie D1 du ce´sium [Lal08]. L’observation de l’absorption sature´e
sur la raie D1 a montre´ aussi un de´placement des raies ∼-5.2 MHz, duˆ aux impurete´s. Il a
e´te´ note´ que, sur une de´tection de l’absorption sature´e avec une modulation plus rapide, le
signal obtenu ne subit plus cet e´largissement collisionnel. Ce comportement est typique de
collisions de vitesse car les changements de vitesse des atomes prennent un certain temps
pour avoir lieu. Pour des mesures spectroscopiques line´aires rapides, notamment comme la
re´flexion se´lective, cet effet d’e´largissement devient ne´gligeable.
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Malgre´ ces effets collisionnels, les mesures de re´flexion se´lective faites avec la raie D1
ont donne´ des re´sultats en accord avec les valeurs attendues the´oriquement tant pour les
valeurs de C3, que pour le rapport en amplitude entre les signaux cote´ saphir et cote´ CaF2
[Lal08]. En outre, ces mesures ont servi a` tester la conception de la cellule graˆce a` laquelle
on peut re´aliser des mesures de RS sur les surfaces de CaF2 et de saphir de fac¸on simul-
tane´e, garantissant en principe que les conditions de vapeur atomique (densite´, de´placement
et e´largissement collisionnel) et d’excitation laser (balayage de fre´quence) soient identiques
pour les deux expe´riences. Ceci permet de re´duire le nombre de parame`tres libres utilise´s pour
les ajustements entre courbes the´oriques et expe´rimentales (nous de´taillerons la proce´dure
plus tard), donnant, en principe, plus de fiabilite´ aux mesures de´rive´es des spectres.
4.3.5 Deuxie`me cellule
Une deuxie`me cellule a e´te´ construite en Arme´nie. La cellule, de´gaze´e pendant 10 heures
a` 420˚ C, pre´sente bien moins d’impurete´s que la premie`re cellule. En effectuant des mesures
d’absorption sature´e tant sur la raie D1 que sur la raie 8P3/2, nous n’avons pas observe´ de
de´placement de raies, ni d’e´largissement collisionnel.
4.3.5.1 Cassure dans le barreau CaF2
Apre`s un certain temps d’utilisation, une cassure a e´te´ de´tecte´e dans le barreau CaF2.
En ajustant la focale d’une came´ra de visualisation pour voir la cassure avec une bonne
nettete´, nous avons estime´ que la cassure s’est faite au niveau du point froid. Cette cellule
ayant des dimensions plus grandes que la cellule pre´ce´dente (barreau de 10 cm de long et
8.5 mm de diame`tre, voir figure 4.14), on a note´ que la partie exte´rieure au four pre´sentait
des tempe´ratures plus e´leve´es que celles de la premie`re cellule. Cependant la ne´cessite´ de
cre´er un point froid avant la feneˆtre YAG persiste, ce qui fait que le gradient de tempe´rature
autour du point froid est plus e´leve´ pour la deuxie`me cellule que dans la premie`re. Comme
le CaF2 est un mate´riau connu pour ne pas bien supporter les gradients de tempe´rature,
nous suspectons que ce gradient plus fort est a` l’origine de la cassure. Nous avons essaye´ de
re´duire le gradient de tempe´rature existant autour du point froid en plac¸ant un radiateur
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dans la re´gion non chauffe´e la plus proche du four (pour augmenter le gradient pre`s du
four et diminuer celui pre`s du point froid). Meˆme avec deux radiateurs nous n’avons pas
note´ de diffe´rence significative des tempe´ratures exte´rieures de la cellule saphir. La cassure
se situe cependant sur les bords du barreau CaF2, de telle sorte que le faisceau continue a`
pouvoir passer au centre du barreau sans difficulte´. Cette premie`re cassure n’a donc pas pose´
de proble`me pour la re´alisation de l’expe´rience. D’autres cassures sont cependant apparues
ulte´rieurement (voir section 4.3.5.3).
4.3.5.2 Condensation de ce´sium autour du barreau CaF2 : Formation d’un se-
cond re´servoir
Quand on a commence´ a` utiliser cette cellule, l’espace entre le barreau CaF2 et le corps
de cellule, qui e´tait initialement vide, s’est rempli de ce´sium me´tallique. Apre`s environ deux
mois d’utilisation nous nous sommes aperc¸u que la hauteur de la colonne de ce´sium dans le
re´servoir avait baisse´ d’environ 0.5 mm (ce qui correspond a` un volume d’environ 8 mm3).
Nous avons alors re´ajuste´ le positionnement du thermocouple pour qu’il soit toujours a` la
hauteur de la surface libre du ce´sium. Nous n’avons plus de´tecte´ par la suite de baisse signifi-
cative du niveau de ce´sium. Cette condensation de ce´sium dans l’interstice constitue comme
un second re´servoir de ce´sium, ce qui fait que la densite´ de ce´sium n’est plus totalement
controˆle´e a` partir de la tempe´rature du four 3. Pour e´tablir cela, nous avons mesure´ la trans-
mission (sur la raie D1) dans la cellule en fonction des tempe´ratures de la feneˆtre CaF2 et
du re´servoir de ce´sium, en faisant varier la tempe´rature de la feneˆtre CaF2 de la tempe´rature
ambiante a` 60˚ C. La figure (4.19) montre le pourcentage de transmission en fonction de ce
que serait la densite´ atomique, calcule´e en utilisant la relation entre tempe´rature et pression
de vapeur disponible en [Ste09]. On voit que la transmission n’a le comportement exponentiel
avec la densite´, pre´vu par la loi de Beer-Lambert, que si on calcule la densite´ a` partir de la
tempe´rature de la feneˆtre CaF2, indiquant que pour cette gamme de tempe´rature la densite´
de ce´sium est gouverne´e par la tempe´rature a` l’interstice plutoˆt que par celle du re´servoir
de ce´sium. Notons que dans le re´gime de tempe´rature conside´re´ (densite´ suffisamment faible
pour observer une transmission sur 7 cm), on n’arrive pas a` controˆler les tempe´ratures CaF2
et du re´servoir inde´pendamment, et on varie en fait les deux tempe´ratures a` la fois.
La position dans l’interstice ou` le ce´sium se condense peut varier. En principe, cette
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Figure 4.19 – Transmission sur la raie D1 en fonction de la pression de ce´sium. La pression
est calcule´e a` partir des tempe´ratures mesure´es par thermocouple, en utilisant la de´pendance de
la pression de vapeur saturante en fonction de la tempe´rature (voir [Ste09]).
Figure 4.20 – Illustration du de´placement de la position de condensation de ce´sium avec la
tempe´rature de CaF2. On conside`re que la tempe´rature du re´servoir est la meˆme pour sur les
deux dessins et que la tempe´rature du CaF2 est plus e´leve´e sur le dessin de droite.
position devrait correspondre au point pour lequel la tempe´rature du barreau est e´gale
a` celle du re´servoir de ce´sium (thermocouple 3). Par ce raisonnement, plus la diffe´rence
entre la tempe´rature du CaF2 et celle du re´servoir est grande (et de fac¸on ge´ne´rale plus la
tempe´rature du CaF2 est grande), plus la position ou` le ce´sium se condense dans l’interstice
146
sera e´loigne´e de l’interface CaF2/vapeur (voir la figure 4.20). On peut donc supposer que
plus on a des tempe´ratures e´leve´es, plus la densite´ de ce´sium dans la cellule sera controˆle´e
par la tempe´rature du re´servoir.
L’existence du ce´sium me´tallique condense´ entre le barreau CaF2 et le corps saphir
aide la conduction thermique entre les deux. Cela nous donne plus confiance pour dire
que la tempe´rature re´elle de l’interface CaF2/vapeur ne doit pas eˆtre tre`s diffe´rente de la
tempe´rature de consigne pour la feneˆtre CaF2. Cependant, a` cause de l’existence du second
re´servoir nous ne pouvons pas connaˆıtre avec pre´cision la densite´ de ce´sium dans la cellule,
ni eˆtre suˆr que la densite´ atomique est la meˆme coˆte´ saphir et coˆte´ CaF2.
4.3.5.3 Chute soudaine de la tempe´rature de la feneˆtre CaF2
A des tempe´ratures supe´rieures a` 300˚ C, il arrive parfois que l’on observe une chute sou-
daine de la tempe´rature de´tecte´e a` la feneˆtre CaF2 (thermocouple 2) (voir figure 4.21a). Cette
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Figure 4.21 – (a) Chute soudaine de la tempe´rature mesure´e par le thermocouple a` hauteur de
l’interface CaF2/vapeur, suite a` une augmentation de la valeur de consigne de la tempe´rature ;
(b) Variation de l’intensite´ re´fle´chie par le barreau CaF2 (mesure´e apre`s le diaphragme) au
moment de la chute de tempe´rature. La brusque diminution du signal indique un mouvement du
barreau CaF2, qui entraˆıne un de´salignement du faisceau sur le de´tecteur.
chute assez rapide (∼≈ 10−20˚ C en une minute) est suivie par une remonte´e de tempe´rature
controˆle´e par l’asservissement P-I qui vise a` re´atteindre la tempe´rature de consigne. Cette
chute de tempe´rature s’accompagne en fait d’un mouvement du barreau CaF2, ainsi que
le montre un de´placement observable du faisceau re´fle´chi a` l’interface CaF2/vapeur : le
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de´tecteur se situe en effet apre`s un diaphragme de 1mm de diame`tre place´ a` environ 40 cm
de l’interface, et ce faisceau se de´saligne comple`tement a` cause d’un mouvement du barreau
(le signal de´tecte´ va a` ze´ro, voir figure 4.21b), ce qui signifie que le barreau bouge de plus
de 25 mrad. Ces chutes de tempe´rature semblent avoir lieu pendant, ou juste apre`s, une
augmentation de tempe´rature et, apparaissent pour TCaF2 entre 300˚ C et 340˚ C. Pour des
tempe´ratures plus e´leve´es, nous ne les avons pas observe´es. En comparant des spectres de
re´flexion se´lective juste avant et apre`s la chute de tempe´rature, on s’aperc¸oit que cette chute
de tempe´rature est accompagne´e d’une augmentation soudaine de la densite´ de ce´sium dans
la cellule. Nous notons un changement similaire de la densite´ pour les spectres de RS du cote´
CaF2 et du cote´ saphir, ce qui parait indiquer un changement de la densite´ atomique sur
toute la cellule. Nous notons aussi que, apre`s la chute de tempe´rature, la densite´ revient petit
a` petit a` une situation normale, atteignant la densite´ d’avant la chute, apre`s une quinzaine
de minutes.
Notre interpre´tation de ce phe´nome`ne est la suivante : Quand on chauffe la cellule
on de´place le point de condensation du ce´sium vers un point plus e´loigne´ de l’interface
CaF2/vapeur. Ce de´placement fait qu’une partie du ce´sium liquide se retrouve a` une tempe´ra-
ture plus e´leve´e que la tempe´rature du re´servoir et se vaporise, en enlevant de l’e´nergie au
barreau de CaF2, qui chute en tempe´rature. Cette vaporisation peut se faire d’une fac¸on plus
ou moins violente, jusqu’a` une sorte d’explosion d’une goutte de ce´sium. Cette explosion a
pour effet de de´placer le barreau et d’injecter une grande quantite´ d’atomes dans la cellule
qui se retrouve dans une situation ou` il n’y a pas d’e´quilibre entre la pression de la vapeur
et la pression de la surface libre du re´servoir. Pour des tempe´ratures supe´rieures a` 340˚ C,
il est probable que le point de l’interstice ou` la tempe´rature est e´gale a` la tempe´rature du
re´servoir (point ou` il y a condensation du ce´sium) est trop e´loigne´ pour qu’il y ait une quan-
tite´ conside´rable de ce´sium. En faisant attention a` e´lever tre`s progressivement la tempe´rature
du CaF2 entre 300˚ C et 340˚ C, on arrive a` e´viter ce phe´nome`ne.
En plus de l’aspect geˆnant de devoir interrompre l’expe´rience durant une demie-heure
pour eˆtre suˆr que la densite´ soit re´tablie, le de´placement soudain du barreau par une explo-
sion de ce´sium peut causer des de´gaˆts au barreau lui-meˆme. Ainsi, apre`s une explosion de
goutte de ce´sium, nous avons note´ une nouvelle cassure sur la partie infe´rieure de l’interface
CaF2/vapeur, ce qui a eu pour conse´quence que seule une petite moitie´ de l’interface est de-
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venue utilisable pour l’expe´rience. Nous avons cependant ve´rifie´ que les spectres de re´flexion
se´lective donnaient les meˆmes types de re´sultats avant et apre`s cet e´ve´nement.
4.3.5.4 De´tection de vapeur de ce´sium dans le barreau CaF2
Dans les derniers mois de mon travail expe´rimental, les chutes en tempe´rature se font
beaucoup plus fre´quentes et apparaissent meˆme a` des tempe´ratures plus basses qu’avant
(280˚ C). De plus nous avons observe´ une absorption re´sonnante de vapeur de ce´sium qui
provient de l’inte´rieur du barreau CaF2. Nous suspectons que celui-ci est devenu poreux et
que de la vapeur de ce´sium est entre´e dans les pores. En mesurant la largeur de l’absorption
line´aire sur la raie D1 du faisceau re´fle´chi a` l’interface CaF2/vapeur (et donc passant deux
fois dans le barreau), et en la comparant avec la largeur sur une cellule de re´fe´rence a`
tempe´rature ambiante, nous avons pu estimer la tempe´rature de la vapeur atomique dans
le barreau CaF2, a` partir de l’e´volution de la largeur Doppler en
√
T . L’expe´rience est faite
en chauffant le barreau CaF2 et en maintenant le plus grand e´cart possible entre TCaF2 et
la tempe´rature du re´servoir de ce´sium (∆T ≈ 100˚ C). Pour une tempe´rature de consigne du
CaF2 de 200˚ C on a estime´ que la tempe´rature de la vapeur emprisonne´e dans le barreau
est de ≈ 180˚ C ; et pour TCaF2 ≈ 150˚ C, on trouve la tempe´rature de la vapeur de ≈ 125˚ C.
La tempe´rature de la vapeur dans le barreau CaF2 est donc proche de la tempe´rature de
l’interface CaF2/vapeur, ce qui indique que la vapeur de ce´sium dans le barreau doit se situer
pre`s de l’interface CaF2/vapeur.
4.4 Ge´ne´ralite´s sur les spectres expe´rimentaux
Nous pre´sentons d’abord, de fac¸on ge´ne´rale, quelques spectres de re´flexion se´lective
pour les transitions 6S1/2 → 8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2 de l’atome de ce´sium aux interfaces avec
des feneˆtres de saphir et CaF2. Nous faisons initialement quelques commentaires d’ordre
ge´ne´ral, nous discuterons plus en de´tail les re´sultats par la suite apre`s avoir explique´ les
proce´dures d’ajustement.
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4.4.1 Spectres de re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2 →
8P3/2
Nous commencerons par de´crire les spectres de RS pour la transition 6S1/2 → 8P3/2.
4.4.1.1 Variation de la forme de raie avec la densite´ de ce´sium
La figure 4.22 montre l’e´volution des spectres de RS aux interfaces saphir et CaF2 quand
on augmente la densite´ de la vapeur. On note un e´largissement des spectres accompagne´ d’une
modification de la forme de raie, notamment avec un changement du rapport entre les pic
positif et ne´gatif. Notons aussi que les spectres aux interfaces CaF2 et saphir ont des formes
de raies assez proches l’une de l’autre indiquant que les coefficients de vdW doivent eˆtre
similaires, en contradiction avec les pre´dictions the´oriques (section 2.4 du chapitre II).
4.4.1.2 Diffe´rences entre les spectres partant des diffe´rents niveaux hyperfins
fondamentaux
La figure (4.23) montre les spectres de re´flexion se´lective aux interfaces avec les feneˆtres
de saphir et de CaF2. Pour la transition partant du niveau fondamental F=4, (figure 4.23a)
les forces de transition entre le niveau fondamental F=4 et les diffe´rents niveaux hyperfins
8P3/2 sont dans le rapport : F45 = 44, F44 = 21, F43 = 7 [Ste09]. Ceci conduit a` une courbe
dispersive asyme´trique avec des oscillations sur l’aile rouge. Pour la transition partant du
niveau fondamental F=3 (figure 4.23b), les forces de transition depuis le niveau fondamental
F=3 pour les diffe´rents niveaux hyperfins 8P3/2 sont dans des rapports : F34 = 15, F33 = 21,
F32 = 20 [Ste09] et les trois composantes hyperfines ont des amplitudes comparables, d’ou`
une forme de raie avec des ≪ pics ≫ d’amplitude similaire. La courbe CaF2 pre´sente un
e´largissement plus grand que celle du saphir de telle sorte que les contributions des diffe´rents
niveaux hyperfins sont moins bien re´solues.
4.4.1.3 Amplitudes des spectres de re´flexion se´lective
Sur les courbes de re´flexion se´lective presente´es aux figures 4.22-4.23, le changement
relatif de re´flectivite´ a` l’interface est assez faible, de l’ordre de 10−4. L’amplitude des plus
grands pics pour les spectres depuis les sous-niveaux du fondamental F = 4 et F = 3
varie dans un rapport d’environ 2 (produit entre le nombre de sous-niveau mF et la force
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Figure 4.22 – E´volution, avec la densite´ de la vapeur de ce´sium, de la forme de raie de la
re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2(F = 4)→ 8P3/2 du ce´sium, aux interfaces saphir et
CaF2 a` 320˚ C. Les spectres d’absorption sature´e (AS) sont e´galement pre´sente´s.
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Figure 4.23 – Spectres de re´flexion se´lective aux interfaces saphir et CaF2 : (a) pour la tran-
sition 6S1/2(F = 4)→ 8P3/2 avec les feneˆtres a` 320˚ C ; (b) pour la transition 6S1/2(F = 3)→
8P3/2 avec les feneˆtres a` 345˚ C. Nous montrons aussi les spectres d’absorption sature´e obtenus
dans une cellule de re´fe´rence.
relative de chaque transition hyperfine). L’amplitude du signal de´pend de la densite´ de
ce´sium, de l’interface sonde´e et de l’amplitude de modulation de fre´quence. L’augmentation
de l’amplitude du signal avec la densite´ de ce´sium est limite´e par la perte d’information due
a` l’e´largissement et au recouvrement des composantes hyperfines. De meˆme nous ne pouvons
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pas augmenter inde´finiment l’amplitude de modulation sous peine de de´former le signal de
RSFM (voir chapitre III).
4.4.2 Spectres de re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2 →
8P1/2
Figure 4.24 – Spectres de re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2(F = 3) → 8P1/2 : (a)
pour le saphir ; (b) pour le CaF2. Les spectres ont e´te´s faits pour une densite´ de vapeur de
7× 1015 atomes/cm3 et des feneˆtres a` 320˚ C.
A la figure (4.24) nous montrons un exemple de spectres RS, pour les surfaces de
saphir (gauche) et de CaF2 (droite), pour la transition 6S1/2(F = 3) → 8P1/2, et nous
montrons des spectres partant du niveau fondamental F=4 a` la figure (4.25). L’e´cart entre
les deux niveaux hyperfins excite´s (172 MHz, voir section 4.2.3), fait que le spectre RS
correspond a` deux courbes bien se´pare´es. Pour la transition depuis le fondamental F=3,
la courbe correspondant a` la transition F = 3 → F ′ = 4 est trois fois plus grande que
celle de la transition F = 3 → F ′ = 3, alors que depuis le niveau fondamental F=4, les
courbes ont des amplitudes assez proches, avec des amplitudes de transitions ayant des
rapports F44 = 5, F43 = 7, [Ste09]). On note un de´placement vers le rouge assez grand des
spectres de RS par rapport a` l’absorption sature´e, a` cause des densite´s e´leve´es utilise´es (≈ 30
MHz). Le rapport signal sur bruit, surtout a` l’interface avec CaF2, est plus petit que sur les
courbes 8P3/2, parce que la force d’oscillateur de cette transition est plus petite, ce qui re´duit
l’amplitude du signal a` un changement de re´flectivite´ de l’ordre de 5 × 10−5. Les courbes
pre´sente´es aux figures 4.24-4.25 sont en fait un moyennage sur quelques courbes (environ 4).
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Figure 4.25 – Spectres de re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2(F = 4) → 8P1/2 : (a)
pour le saphir ; (b) pour le CaF2. Les spectres ont e´te´s faits pour une densite´ de vapeur de
7× 1015 atomes/cm3 et des feneˆtres a` 310˚ C.
Le spectre a` l’interface CaF2 est plus bruyant qu’a` l’interface saphir a` cause de la pre´sence
d’interfe´rences (dues a` des re´flexions diffuses du barreau CaF2, voir section 4.3.3), qui sont
cependant partiellement e´limine´es par le moyennage ; de plus la relativement faible vitesse de
balayage du laser e´quivaut a` un moyennage supple´mentaire des fluctuations de tempe´rature
a` l’inte´rieur du barreau.
4.5 Proce´dure d’ajustement des courbes expe´rimenta-
les.
Pour extraire des valeurs de C3 des courbes expe´rimentales il nous faut les comparer
aux courbes the´oriques de´crites au chapitre III. Pour chaque courbe the´orique, donne´e par le
parame`tre A, on peut chercher le meilleur ajustement possible en largeur et amplitude (par
une technique des moindres carre´s) obtenant ainsi la valeur du coefficient de vdW (C3 =
A2γ
k3 ).
L’utilisation de diffe´rentes courbes the´oriques (en A) aboutit a` diffe´rentes valeurs de C3 et
il nous faut donc trouver les crite`res qui de´terminent la plage des valeurs de C3 acceptables.
4.5.1 Comparaison des e´chelles the´oriques et expe´rimentales.
Les courbes the´oriques telles que de´finies a` la section 3.4 du chapitre III ont une e´chelle
des abscisses qui est sans dimension (ω−ω0
γ/2
), et l’e´chelle des ordonne´es peut eˆtre de´termine´e
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a` partir de la densite´ d’atomes, de la force d’oscillateur de la transition atomique, de l’indice
de re´fraction et de l’amplitude de la modulation FM. Pour ajuster les courbes the´oriques
aux courbes expe´rimentales il nous faut donc comparer les e´chelles
– a) L’e´chelle des ordonne´es : L’e´chelle expe´rimentale des ordonne´es de´pend des
meˆmes parame`tres que ceux de la re´ponse the´orique, ainsi que des proprie´te´s du
syste`me de de´tection utilise´ (pertes optiques avant de´tecteur, gain et efficacite´ quan-
tique du de´tecteur...). A cause des incertitudes expe´rimentales comme par exemple,
l’incertitude de la de´termination de la densite´ de ce´sium, les e´chelles the´orique et
expe´rimentale ne peuvent pas eˆtre rigoureusement compare´es. La densite´ de ce´sium
peut, a` priori, eˆtre de´termine´e par la tempe´rature du re´servoir mais nous avons une
incertitude de mesure sur celle-ci (on mesure la tempe´rature de la paroi exte´rieure
du re´servoir), d’ou` une incertitude sur la densite´. L’incertitude est augmente´e pour
la feneˆtre CaF2 par la pre´sence d’un deuxie`me re´servoir de ce´sium a` une tempe´rature
inconnue, ce qui ne permet pas de connaˆıtre avec pre´cision la densite´ atomique. Pour
comparer les courbes expe´rimentales et the´oriques, on se permet donc de dilater
l’e´chelle the´orique en ordonne´e par un parame`tre C1.
Sur les courbes expe´rimentales un de´calage sur l’axe vertical peut e´galement exister.
Ce de´calage peut eˆtre duˆ a` une modulation d’amplitude re´siduelle ayant une phase
constante par rapport a` la modulation de fre´quence, ou, pour la feneˆtre CaF2, a` des
effets d’interfe´rences, de phase variable (dans ce cas on n’a a` priori pas un de´calage
constant mais plutoˆt un fond qui change doucement dans la re´gion autour du spectre
de RS). On tient compte de ce de´calage possible par un parame`tre C4.
Ainsi pour comparer les courbes the´oriques et expe´rimentales on adapte l’e´chelle des
ordonne´es de la courbe the´orique en ajustant deux parame`tres libres : C1 et C4.
– b) L’e´chelle des abscisses : L’e´chelle expe´rimentale des abscisses est, a` priori, bien
connue. En effet, a` l’aide de la re´fe´rence de fre´quence absolue donne´e par l’absorption
sature´e, et du marqueur de fre´quence dconstitue´ par le Fabry-Perot, on peut recons-
truire l’e´chelle des abscisses en unite´s de fre´quences (MHz). Pour adapter l’e´chelle
the´orique (en ω−ω0
γ/2
) a` l’e´chelle expe´rimentale, il suffit de la multiplier par γ/2 et
de la de´placer pour que son ze´ro soit ω0. En principe la connaissance expe´rimentale
de la densite´ atomique est suffisante pour e´valuer γ, au moins pour la raie 8P3/2,
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pour laquelle on peut utiliser les re´sultats de [Cha07] (l’analyse pre´liminaire corres-
pondante pour la raie 8P1/2 reste a` faire). Or, pour les meˆmes raisons que celles
e´voque´es pour l’e´chelle des ordonne´es, la connaissance de cette grandeur n’est pas
pre´cise. Nous conside´rons la largeur γ (et donc la dilatation de l’e´chelle the´orique)
comme un parame`tre libre dans la proce´dure d’ajustement. Nous ajustons le ze´ro
de l’e´chelle the´orique de fac¸on a` ce qu’il soit e´gal a` ω0, la fre´quence absolue de la
transition.
Expe´rimentalement, ω0 est de´termine´ par l’expe´rience d’absorption sature´e effectue´e
dans une cellule diffe´rente de celle ou` est faite la RS et a` des densite´s de ce´sium
beaucoup plus basses. Sur l’axe des fre´quences, on doit e´galement tenir compte d’un
de´calage induit par le de´placement collisionnel. Ce de´placement, qui de´pend de la
densite´ de ce´sium est soumis aux incertitudes de´ja` discute´es. On ajoute a` l’e´chelle
the´orique un de´calage correspondant a` ce de´placement, δ. L’adaptation de l’e´chelle
the´orique a` l’e´chelle expe´rimentale se fait en utilisant deux parame`tres ajustables :
γ et δ.
E´criture de la courbe the´orique a` partir des adaptations des e´chelles Nos courbes
the´oriques sont initialement construites de sorte a` ce que entre deux points j successifs de
l’axe des abscisses, on ait une distance en fre´quence de γ/20. Dans le programme utilise´ pour
l’ajustement, l’axe des abscisses expe´rimental est conside´re´ comme une succession de points
entiers i = 1..N , ou` N est le nombre de points de l’acquisition. Pour adapter les e´chelles
the´oriques aux e´chelles expe´rimentales, nous conside´rons la transformation suivante sur les
courbes the´oriques :
Y T (i) = C1× fA
 γ20δij︸ ︷︷ ︸
I
+
(
δ
20δi
+ i0 − γ
20δi
j0
)
︸ ︷︷ ︸
II
+ C4 (4.3)
ou` fA(j) est la courbe the´orique pour un parame`tre A donne´ (de´crits au chapitre III) dans
l’e´chelle the´orique, j0 est le point the´orique correspondant a` la transition atomique, i0 est
le point expe´rimental correspondant a` la transition atomique et δi est l’e´cart en fre´quence
entre deux points expe´rimentaux. Le terme I de l’expression 4.3 tient compte de la dilatation
de l’e´chelle des abscisses the´orique, et le terme II du de´calage en fre´quence.
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4.5.2 Construction de nouvelles courbes the´oriques tenant compte
de la structure hyperfine
Les spectres expe´rimentaux sont compose´s de trois courbes superpose´es, correspondant
aux trois niveaux hyperfins de l’e´tat excite´ de l’atome, alors que les courbes the´oriques ont e´te´
construites pour une seule transition. Il nous faut construire des nouvelles courbes the´oriques
comme e´tant la somme de trois courbes calcule´es auparavant. On conside´rera que tous les
niveaux hyperfins ont les meˆmes interactions de van der Waals (voir section 2.6 du chapitre I,
[Pap94]), les meˆmes de´placements et e´largissements collisionnels (voir section 4.1 et [Cha07]),
et que leurs amplitudes relatives sont donne´es par les forces d’oscillateur relatives de chaque
transition. Dans le cas du niveau fondamental F=4 de l’e´tat 8P3/2, par exemple, la nouvelle
courbe the´orique peut eˆtre e´crite comme :
Y (i) = F43 × Y T (i+ δ35/δi) + F44 × Y T (i+ δ45/δi) + F45 × Y T (i) (4.4)
ou` Y (i) est la nouvelle courbe the´orique calcule´, Y T (i) est la courbe the´orique (donne´e dans
l’e´quation 4.3) pour une transition et pour une valeur du parame`tre A donne´, Fij correspond a`
la valeur relative de l’amplitude de la transition entre les niveaux hyperfins fondamental F=i
et excite´ F’=j (F45 = 44/72, F44 = 21/72, F43 = 7/72), δ35 et δ45 correspondent aux e´carts
entre les niveaux hyperfins donne´es dans la figure (4.7). Dans l’e´criture de l’e´quation (4.4)
on a choisi i0 comme e´tant re´fe´rence´ par rapport a` la transition F = 4→ F ′ = 5 . Il se peut
pour certaines courbes qu’une de´rive du laser fasse que l’e´cart apparent entre les niveaux
hyperfins soit modifie´. En ajustant les spectres de RS a` l’interface avec la feneˆtre saphir,
spectres pour lesquels la structure est bien re´solue, on s’autorise a` modifier le´ge`rement les
valeurs de δ35 et δ45. Nous utilisons ensuite ces valeurs modifie´es pour l’ajustement du spectre
a` l’interface CaF2, enregistre´ simultane´ment (meˆme de´rive du laser) au spectre saphir.
4.5.3 Proce´dure d’ajustement
Pour ajuster la courbe the´orique (4.4) a` la courbe expe´rimentale nous disposons de 5
parame`tres libres. Les quatre parame`tres mentionne´s ci-dessus, c’est a` dire C1, C4, γ et δ,
plus le parame`tre A qui donnera la forme de raie de la courbe the´orique choisie. Pour ajuster
les courbes on cherche a` minimiser le carre´ de la distance (compte´e verticalement) entre les
points the´oriques et expe´rimentaux correspondant, c’est-a`-dire a` minimiser :
χ =
1
N1/2
∑
i
√
(Y E(i)− Y (i))2 (4.5)
157
ou` la somme sur i est une somme sur tous les points de l’acquisition et ou` YE(i) correspond
aux valeurs en ordonne´es de la courbe expe´rimentale. Cette me´thode est connue comme
me´thode des moindres carre´s. Dans le processus de minimisation de χ, on doit calculer les
de´rive´es de χ par rapport aux parame`tres libres. Or pour chaque valeur de A le signal de
re´flexion se´lective FM est calcule´ nume´riquement par un long processus, et une de´rivation par
rapport au parame`tre A est extreˆmement complique´e. C’est pourquoi nous ne conside´rerons
pas le parame`tre A comme un parame`tre a` ajuster, mais comme un parame`tre choisi (impose´)
ce qui e´vite notamment d’avoir a` calculer
∂χ
∂A . Nous ajustons alors les valeurs des parame`tres
C1, C4, γ et δ pour minimiser χ. Notons que la valeur minimale de χ est toujours supe´rieure
a` ze´ro a` cause des imperfections de la courbe expe´rimentale (bruit, interfe´rence cote´ CaF2,...).
Pour chaque valeur de A la minimisation de χ nous permet d’obtenir une valeur de C3
(proportionnelle a` Aγ). En conside´rant diffe´rentes valeurs de A, on obtient un ensemble de
valeurs diffe´rentes de C3, et il nous faut e´tablir des crite`res pour de´terminer la gamme des
valeurs obtenues acceptable.
4.5.3.1 Crite`res de ve´rification des ajustements
Crite`re visuel Le premier crite`re utilise´ pour ve´rifier l’ajustement des courbes est un
crite`re visuel : il faut que les courbes the´orique et expe´rimentale se superposent le mieux
possible. Il se peut que des ensembles assez diffe´rents de parame`tres donnent des valeurs de χ
semblables. Dans ce genre de cas, il est ge´ne´ralement tre`s facile d’e´liminer quelques courbes
the´oriques par simple inspection visuelle.
Signe du parame`tre C1 En plus du crite`re visuel, nous observons si les parame`tres ob-
tenus sont raisonnables du point de vue physique. Ainsi, C1 est par nature positif, mais
il est possible de trouver des courbes avec diffe´rentes valeurs de A qui soient pratique-
ment l’oppose´e (dans le sens changement de signe) l’une de l’autre mais avec des valeurs
de de´placement diffe´rents. Pour bien utiliser ce crite`re il nous faut ve´rifier qu’on utilise une
de´tection synchrone qui soit bien en phase avec la modulation de fre´quence, et non pas en op-
position de phase. On fait cette ve´rification en observant soit le signal FM d’une absorption
line´aire (ou sature´e) soit le signal FM d’un Fabry Perot.
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Utilisation de la valeur nume´rique de l’erreur χ Utiliser a` priori un crite`re quantitatif
sur χ pour de´terminer l’acceptabilite´ d’un ajustement n’est pas pratique. L’erreur de´pend de
plusieurs facteurs qui ne sont pas directement lie´s a` la forme de raie de la courbe the´orique
choisie (valeur de A) tels que : le bruit sur le signal ; d’e´ventuelles de´rives du laser introduisant
des erreurs sur l’e´chelle des fre´quences ; des variations d’amplitudes sur les ailes de la courbe
dues a` la modulation d’amplitude re´siduelle ou aux interfe´rences du barreau CaF2. A cause
de cela, nous pouvons trouver des ajustements ayant des valeurs d’erreurs similaires mais
qualitativement diffe´rents. Ceci justifie l’importance donne´e au crite`re visuel au de´triment
d’un crite`re quantitatif.
Cohe´rence des re´sultats relativement a` des variations de la densite´ atomique
Pour mieux ve´rifier la cohe´rence des re´sultats obtenus, nous proce´dons a` des mesures syste´ma-
tiques de re´flexion se´lective (pour les meˆmes tempe´ratures de surface) en variant la densite´
de ce´sium. En effet on s’attend a` ne pas avoir de changement de la valeur de C3 avec la
densite´ de ce´sium, meˆme en changeant conside´rablement les formes de raie (voir figure 4.22).
Ceci permet de distinguer entre les effets de surface cherche´s et d’e´ventuels effets de collisions
atomiques ou lie´s a` des adatomes (voir section 3.5 chapitre III). Cette analyse permet aussi
d’e´tablir des barres d’erreurs sur les valeurs de C3 obtenues.
Nous utilisons la de´pendance avec la densite´, telle qu’attendue pour les diffe´rents pa-
rame`tres de l’ajustement pour ve´rifier la cohe´rence de ceux-ci. En effet, le de´placement (|δ|)
et l’e´largissement (γ) collisionnel doivent avoir une de´pendance line´aire avec la densite´ de
ce´sium. L’amplitude du signal de RS est donne´e par le parame`tre C1, or cette amplitude est
proportionnelle a` N
γ
ou` N est la densite´ de ce´sium (voir l’e´quation 3.44 du chapitre III) :
γC1 doit donc avoir un comportement line´aire croissant avec la densite´ de ce´sium.
Une fois e´tabli le comportement line´aire de ces diffe´rents parame`tres, nous pouvons
aussi extrapoler les courbes a` une densite´ nulle. Nous devons avoir une valeur de δ et de C1δ
qui tendent vers ze´ro (s’il n’y a pas d’atome il n’y a pas de signal et le de´placement est nul)
et une valeur de γ qui tend vers la largeur naturelle. On veut donc, a` partir de courbes assez
diffe´rentes (diffe´rentes valeurs de A), retrouver une cohe´rence assez stricte sur les parame`tres.
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4.5.4 Ajustement simultane´ des spectres aux deux interfaces
Nous voulons ajuster deux courbes de re´flexion se´lective (CaF2 et Saphir) enregistre´es
simultane´ment et dans la meˆme cellule. Nous devons donc ajuster 8 (4+4) parame`tres libres.
En conside´rant que la vapeur est en e´quilibre de pression sur tout le corps de la cellule, on
peut supposer avoir les meˆmes de´placements et e´largissements collisionnels des deux cote´s.
Cela nous permet de re´duire le nombre de parame`tres libres (6 parame`tres libres) en ajustant
les deux courbes en meˆme temps et en imposant des valeurs de γ et δ identiques pour ce que
seraient les deux ajustements inde´pendants. En pratique, on traite les courbes expe´rimentale
et the´orique de l’e´quation (4.5) en composant une unique courbe double :
Y E(i) =

Y ESaphir(i), pour i ∈ [1,∆]
Y ESaphir(i−∆), pour i ∈ [∆ + 1, 2∆]
(4.6)
ou` ∆ est un de´placement nume´rique (∆ est le nombre de points d’un spectre individuel).
La courbe double the´orique est construite de fac¸on similaire. On laisse a` chaque courbe
the´orique son propre parame`tre d’amplitude et de´calage vertical. On fait donc un ajuste-
ment de courbe en utilisant six parame`tres : C1CaF2 , C1Saphir, C4CaF2 , C4Saphir, γ et δ.
Comme les courbes expe´rimentales correspondent au changement d’intensite´ de re´flexion
relative (S˜RSFM =
SRSFM
ΣFr2R
), on pre´voit que l’amplitude du signal est proportionnelle a` n(n−1)
n2+1
,
ou` n est l’indice de re´fraction de la feneˆtre. Le rapport,
C1Saphir
C1CaF2
, pre´vu entre les amplitudes
du signal coˆte´s saphir, et CaF2 : est de 0.68. Nous avons la` un autre crite`re pour ve´rifier
la cohe´rence des ajustements [Lal08]. L’utilisation d’un tel crite`re a e´te´ valide´e pour des
spectres de re´flexion se´lective sur la raie D1 du ce´sium dans la premie`re cellule utilise´e
[Lal08]. L’utilisation de la technique ajustant les courbes saphir et CaF2 avec la meˆme lar-
geur et e´largissement avait permis d’obtenir les valeurs pre´vues du rapport
C1Saphir
C1CaF2
, indiquant
que la vapeur e´tait identique des deux coˆte´s. Les expe´riences menant a` ces re´sultats ont e´te´
faites a` des densite´s plus basses (autour de 1014 atomes/cm3) que celles utilise´es pour les
transitions vers les niveaux 8P du ce´sium et dans la premie`re cellule disponible. L’existence
d’un second re´servoir de ce´sium dans la deuxie`me cellule peut diffe´rencier la vapeur des deux
coˆte´s de la cellule et peut rendre incertaine l’utilisation de ce crite`re.
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4.6 Re´sultats de re´flexion se´lective pour la transition
6S1/2 → 8P3/2
Dans cette section nous discuterons les re´sultats obtenus a` partir des ajustements des
courbes de re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2 → 8P3/2.
4.6.1 Premie`re cellule : re´sultats pre´liminaires
A la figure (4.26) nous montrons un exemple de spectre de RS, pour le saphir et pour
le CaF2, obtenu avec la premie`re cellule, pour des tempe´ratures de 250˚ C pour le re´servoir
et 300˚ C pour les feneˆtres saphir et CaF2 (niveau fondamental F=3). Nous montrons aussi
Figure 4.26 – Spectres de re´flexion se´lective obtenus pour la premie`re cellule pour la tran-
sition 6S1/2(F = 3) → 8P3/2 au voisinage de surface de saphir, et de CaF2. Les spectres ont
e´te´ enregistre´s pour une densite´ de ce´sium de 1016 atomes/cm3 et des feneˆtres a` 300˚ C. Les
ajustements sont faits avec A=4 (CaF2) et A=3 (saphir) et γ = 170 MHz.
sur la figure des courbes the´oriques bien ajuste´es aux courbes expe´rimentales. A cause des
proble`mes d’impurete´s de cette cellule, nous n’avons pas re´ussi a` avoir de beaux signaux
avec celle-ci. La petite taille du signal nous a impose´ d’utiliser de grandes amplitudes de
modulation qui peuvent e´largir nos spectres, masquant toute structure hyperfine. Notons
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aussi qu’a` cause du faible rapport signal sur bruit, les barres d’erreurs sur les parame`tres
obtenus par l’ajustement sont assez grandes. Nous ne pouvons donc pas utiliser ces spectres
pour de´duire une valeur du coefficient de vdW (C3) et nous ne nous attardons donc pas a`
discuter avec plus de de´tails d’e´ventuelles tentatives d’ajustement. Cependant, ces courbes
expe´rimentales nous donnent des informations inte´ressantes : i) le rapport des amplitudes des
courbes est assez proche de la valeur the´orique de 0.68 : on obtient a` partir des ajustements
0.69. ii) nous avons ajuste´ les courbes inde´pendamment et obtenu les meˆmes valeurs de γ
et de δ, ce qui justifie bien l’ide´e que la vapeur est la meˆme des deux coˆte´s de la cellule.
iii) la courbe de RS pour le CaF2 semble un peu plus de´place´e vers le rouge que la courbe
saphir, ce qui indique une valeur de C3 plus grande (ou a` tout le moins comparable) pour
le CaF2 que pour le saphir. En effet pour les ajustements pre´sente´s a` la figure (4.26), nous
trouvons CCaF23 ≈ 80 kHz× µm3 et CSaphir3 ≈ 60 kHz× µm3. Ces valeurs ne doivent pas eˆtre
conside´re´es comme des valeurs mesure´es de C3, vu la qualite´ de nos courbes et le manque
de pre´cision sur les ajustements, mais ceci indique que nous trouvons une valeur de C3 aussi
grande pour le CaF2 que pour le saphir. Ce re´sultat est en totale contradiction avec les
pre´dictions the´oriques : pour cette tempe´rature de feneˆtre CCaF23 (≈ 10 kHz× µm3) est tre`s
inferieur a` CSaphir3 (≈ 43 kHz× µm3).
4.6.2 Deuxie`me cellule
Dans cette section nous discuterons les re´sultats obtenus a` partir d’ajustements pour
les spectres obtenus avec la deuxie`me cellule. Ces spectres et leurs ajustements constituent
les re´sultats principaux pour l’investigation de l’interaction de vdW re´sonnante de´pendante
en tempe´rature.
4.6.2.1 Diffe´rences par rapport aux spectres de la premie`re cellule et exemples
d’ajustements
Nous montrons a` la figure 4.27 un exemple de spectre de RS a` l’interface avec la feneˆtre
CaF2 obtenu avec la deuxie`me cellule (voir figure 4.26). Pour la deuxie`me cellule nous arrivons
a` re´soudre les diffe´rents niveaux hyperfins de sorte que l’on puisse obtenir des informations
bien plus pre´cises a` partir des ajustements. La figure (4.27a) montre des exemples de courbes
the´oriques que l’on conside`re comme bien ajuste´es a` la courbe expe´rimentale. Cette dernie`re
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est un spectre de re´flexion se´lective obtenu a` l’interface CaF2/vapeur pour une tempe´rature
de feneˆtre de 320˚ C et une tempe´rature de re´servoir de 205˚ C, depuis le sous-niveau hyperfin
F=3. On note que les trois courbes the´oriques (avec A = 21, A = 23 et A = 25) reproduisent
Figure 4.27 – Spectre de re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2(F = 3)→ 8P3/2 a` l’inter-
face CaF2/vapeur pour une tempe´rature de feneˆtre de 320˚ C et une densite´ atomique de 2×1015
atomes/cm3, montre´ avec diffe´rentes courbes the´oriques ajuste´es. (a) Les courbes the´oriques
ajustent assez bien le spectre expe´rimental ; (b) les courbes the´oriques n’ajustent pas bien le
spectre expe´rimental. Quelques de´fauts d’ajustements sont montre´s par des fle`ches.
correctement la courbe expe´rimentale. Ces courbes ont e´te´ obtenues pour diffe´rentes valeurs
du parame`tre sans dimension A. Plus A est grand, plus la valeur de la largeur obtenue a` partir
de l’ajustement est petite : le produit Aγ est donc plus ou moins constant. Les de´placements
collisionnels obtenues pour ces courbes varient de −5.4MHz pour A = 25 a` δ = −6.6 MHz
pour A = 21 (cette variation est petite). Notons que ces diffe´rents ajustements donnent des
valeurs de C3 assez proches, allant de C3 = 74kHz× µm3 pour A = 25 a` C3 = 70kHz× µm3
pour A = 21.
A la figure (4.27b) nous montrons des courbes the´oriques (A = 30 et A = 18) dont nous
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conside´rons qu’elles n’ajustent pas correctement la courbe expe´rimentale. On note que les
valeurs obtenues pour C3, par le produit Aγ (C3 = 79kHz× µm3 et C3 = 70kHz× µm3 pour
A = 30 et A = 18, respectivement) restent proches des valeurs obtenues pour les courbes
acceptables.
A la figure (4.28) nous montrons des re´sultats similaires a` ceux pre´sente´s a` la figure
(4.27), mais cette fois pour la transition depuis le niveau fondamental F=4. Ils sont obtenus
avec une tempe´rature du re´servoir de 205˚ C et une tempe´rature de surface de 320˚ C. La figure
Figure 4.28 – Spectre de re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2(F = 4) → 8P3/2 a` l’in-
terface CaF2/vapeur pour une tempe´rature de feneˆtre de 320˚ C et une densite´ atomique de
2×1015 atomes/cm3, et comparaison avec diffe´rentes courbes the´oriques ajuste´es. (a) Les courbes
the´oriques ajustent assez bien le spectre expe´rimental ; (b) les courbes the´oriques n’ajustent pas
bien le spectre expe´rimental. Quelques de´fauts d’ajustements sont montre´s par des fle`ches.
(4.28a) montre des ajustement acceptables, correspondant a` A = 22 et A = 24. Les valeurs
des parame`tres obtenus sont respectivement γ = 22.2 MHz et δ = −3.1 MHz (A = 22), et
γ = 21.1 MHz et δ = −2.6 MHz (A = 24), d’ou` respectivement C3 = 57.5 kHz× µm3 et
C3 = 59.6 kHz× µm3 respectivement. La figure (4.28b) montre des ajustements (A = 28,
A = 26 et A = 19) que nous conside´rons comme inacceptables, et les valeurs de C3 obtenues
sont 64 kHz× µm3, 62 kHz× µm3 et 54 kHz× µm3, respectivement.
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Notons certaines imperfections des ajustements, concernant notamment la taille des
pics correspondant aux diffe´rents niveaux hyperfins. On aperc¸oit bien ces imperfections sur le
pic principal (feneˆtre saphir) et sur la structure centrale (feneˆtre CaF2). Quelques proble`mes
expe´rimentaux peuvent justifier ces diffe´rences :
– i) Ces spectres ont e´te´ faits en utilisant le laser avec syste`me de doublage de fre´quence,
avec une modulation de fre´quence sur le laser maˆıtre. Nous essayons d’e´liminer la mo-
dulation d’amplitude re´siduelle en faisant une soustraction avec un signal de re´fe´rence
(voir section 4.2.1.5 de ce chapitre). Des petites diffe´rences entre les diffe´rents fais-
ceaux (si on ne de´tecte pas tout le faisceau) peuvent justifier des petites varia-
tions d’amplitude du signal de RS (les variations dues a` la modulation d’amplitude
re´siduelle avant soustraction sont d’environ la moitie´ de la taille du signal).
– ii) coˆte´ CaF2 une figure d’interfe´rence subsiste malgre´ l’angle d’incidence. Comme
nous l’avons dit auparavant, la phase de cette interfe´rence change au cours de l’ac-
quisition, et peut modifier le spectre obtenu.
Les re´sultats d’ajustements montre´s sur les figures (4.27,4.28) ont e´te´ faits pour les meˆmes
tempe´ratures de feneˆtres, mais pour des niveaux hyperfins fondamentaux diffe´rents. Comme
l’interaction de vdW est en principe la meˆme pour les diffe´rents niveaux hyperfins, on devrait
avoir les meˆmes re´sultats pour C3 : on note que la valeur de C3 obtenue pour le niveau F=4
est infe´rieure a` la valeur obtenue pour F=3. Ceci indique des proble`mes d’incertitude sur la
de´termination de la valeur de C3
4.6.2.2 Diffe´rences entre la vapeur des deux coˆte´s de la cellule.
Comme discute´ auparavant, nous voulons effectuer deux expe´riences simultane´es de RS
sur la meˆme cellule pour diminuer le nombre de parame`tres libres de notre ajustement. Ainsi,
nous pouvons imposer que l’e´largissement et le de´placement collisionnel soient les meˆmes du
coˆte´ CaF2 et du coˆte´ saphir. La figure (4.29) montre des ajustements obtenus en utilisant le
meˆme e´largissement et de´placement collisionnels des deux coˆte´s. Ces spectres ont e´te´ obtenus
pour le niveau hyperfin F=4, avec des tempe´ratures de 205˚ C pour le re´servoir et 350˚ C pour
les feneˆtres. Le faisceau du coˆte´ CaF2 fait un angle d’environ 12 mrad avec la normale a` la
surface pour diminuer les interfe´rences. Cet angle ne modifie pas les formes de raie (un angle
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Figure 4.29 – Ajustements de spectres de re´flexion se´lective (feneˆtres saphir et CaF2), en
imposant les meˆmes largeurs et de´placements collisionnels pour les deux courbes. Les spectres
ont e´te´ faits pour une tempe´rature de feneˆtre de 320˚ C et une densite´ atomique de 2 × 1015
atomes/cm3
plus grand pourrait e´largir et de´former les courbes [Duc91]). La valeur optimale du parame`tre
A est de A = 31, tant pour le CaF2 que pour le saphir. L’ajustement donne γ = 20.7 MHz et
δ = −3.0 MHz. Les valeurs de C3 obtenues sont donc de CSaphir3 = CCaF23 ≈ 75 kHz× µm3.
On retrouve le re´sultat pre´liminaire, obtenu avec la premie`re cellule, que le C3 estime´ pour
le CaF2 est similaire a` la valeur pour le saphir, en contradiction avec la pre´diction the´orique.
Cependant, nous n’arrivons pas a` ajuster correctement les courbes en utilisant les meˆmes
γ et δ. Ceci est duˆ, comme nous verrons par la suite, a` une diffe´rence entre les largeurs de
deux courbes.
Diffe´rences sur la largeur et le de´placement entre les deux coˆte´s de la cel-
lule A la figure (4.30) nous montrons les meˆmes courbes expe´rimentales, mais cette fois
ci ajuste´es inde´pendamment, c’est-a`-dire, en autorisant des largeurs et de´placements col-
lisionnels diffe´rents des deux coˆte´s. Bien que les ajustements ne soient pas parfaits, avec
166
Figure 4.30 – Ajustement de spectres de re´flexion se´lective (feneˆtres saphir et CaF2) utili-
sant des largeurs et de´placements collisionnels diffe´rentes pour les deux courbes. Les spectres
expe´rimentaux sont les meˆmes que ceux montre´s a` la figure 4.29.
des difficulte´s pour reproduire correctement les maximums des courbes, nous notons qu’en
utilisant des parame`tres inde´pendants, nous arrivons a` ajuster conside´rablement mieux
les spectres expe´rimentaux. Les courbes the´oriques ont e´te´ obtenues pour des parame`tres
Asaphir = 32 et ACaF2 = 24 en utilisant les valeurs γSaphir = 15.6 MHz, γCaF2 = 23.5
MHz, δsaphir = −6.33 MHz et δCaF2 = −5.4 MHz. A partir des ces parame`tres on trouve
CSaphir3 ≈ 59 kHz× µm3 et CCaF23 ≈ 66 kHz× µm3. Ces re´sultats indiquent que la vapeur
proche de l’interface CaF2/vapeur ne pre´sente pas les meˆmes caracte´ristiques que la vapeur
proche de l’interface saphir/vapeur. Nous abandonnons donc la me´thode d’ajustement ou`
les meˆmes de´placement et e´largissement sont impose´s aux deux interfaces, pre´fe´rant ajuster
ces parame`tres inde´pendamment. Nous suspectons l’existence d’un deuxie`me re´servoir de
ce´sium (le ce´sium pie´ge´ entre le barreau CaF2 et la cellule de saphir) d’eˆtre responsable de
ces diffe´rences.
Une largeur plus grande du coˆte´ CaF2 que du coˆte´ saphir est obtenue sur toutes nos ac-
quisitions. Curieusement plus la tempe´rature des feneˆtres est e´leve´e, plus la diffe´rence entre
les deux largeurs est faible. En fait, c’est la largeur cote´ CaF2, atteignant des valeurs de
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l’ordre de 30MHz pour des tempe´ratures de feneˆtre autour de 250˚ C, qui diminue quand on
chauffe le barreau.
Rapport des amplitudes des spectres Le rapport entre les amplitudes des signaux
C1γSaphir
C1γCaF2
est plus petit que la valeur attendue the´oriquement (valeur expe´rimentale 0.54
contre 0.68 attendue the´oriquement), ce qui indique une plus grande densite´ de vapeur a`
l’interface avec le CaF2 que pre`s de la feneˆtre saphir.
La densite´ atomique dans la cellule est controˆle´e par la tempe´rature du re´servoir de
ce´sium, et n’est, a` priori, pas modifie´e, quand on change les tempe´ratures de feneˆtres. Cepen-
dant, l’amplitude du signal coˆte´ CaF2 augmente beaucoup avec la tempe´rature de la feneˆtre
avec le rapport
C1saphir
C1CaF2
∼1.4 pour une tempe´rature de feneˆtre de 250˚ C et ∼0.55 pour une
feneˆtre a` 350˚ C. Notons que ce comportement est inde´pendant du choix d’imposer ou non
les meˆmes largeurs et de´placements aux interfaces saphir et CaF2. Le crite`re de comparer
le rapport
C1saphir
C1CaF2
avec la pre´diction the´orique est donc abandonne´. On pourrait expliquer
l’augmentation de l’amplitude quand on augmente la tempe´rature de la surface par une aug-
mentation de la densite´ du ce´sium proche de l’interface ; cette explication parait cependant
eˆtre en contradiction avec la diminution de la largeur de raie.
4.6.2.3 Variation de C3 avec la tempe´rature de la surface
Nous avons proce´de´ a` des se´ries d’acquisition en re´alisant des mesures de RS pour
diffe´rentes tempe´ratures de feneˆtres et en maintenant une tempe´rature constante pour le
re´servoir de ce´sium. Ces se´ries ont e´te´ re´alise´es en enregistrant un certain nombre de spectres
(usuellement 4 ou 5) pour une tempe´rature, puis en changeant la tempe´rature des feneˆtres,
et en re´alisant des nouvelles mesures pour la nouvelle tempe´rature et ainsi de suite. Une
fois les tempe´ratures de consignes atteintes, nous attendons environ une demie-heure avant
de prendre de nouveaux spectres pour donner le temps au syste`me de se stabiliser. Pour
chaque valeur de la tempe´rature de la feneˆtre, nous essayons de de´terminer, visuellement, un
ensemble de parame`tres acceptable afin de construire des barres d’erreurs sur les parame`tres
obtenus.
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Figure 4.31 – Variation avec la tempe´rature de la feneˆtre, du coefficient de vdW C3 pour
l’interaction avec la surface de CaF2. Les diffe´rents symboles correspondent a` diffe´rentes se´ries
d’acquisitions : avec le laser double´ en fre´quence depuis les niveaux fondamentaux F=4 (carre´)
et F=3 (cercle) et depuis le niveau fondamental F=4 avec la diode laser (triangle). Les barres
d’erreurs sur les points expe´rimentaux ont e´te´ construites en conside´rant, pour chaque spectre,
les plus grandes et plus petites valeurs de C3 avec les ajustements acceptables. Une extrapolation
des valeurs the´oriques pre´dites dans le chapitre II est montre´e en traits pleins, et la valeur
calcule´e pour l’interaction avec un re´flecteur parfait est montre´e en traits tirete´s.
La figure (4.31) montre les re´sultats obtenus pour la valeur de C3 en fonction de la
tempe´rature de la feneˆtre CaF2, a` partir de trois se´ries de spectres expe´rimentaux : avec
le laser double´ en fre´quence depuis les niveaux fondamentaux F=4 (carre´) et F=3 (cercle),
et sur le niveau fondamental F=4 avec la diode laser (triangle). Nous montrons aussi les
valeurs de C3 calcule´es en utilisant les mesures de proprie´te´s optiques faites a` Orle´ans (trait
plein) et la valeur de C3 pour l’interaction avec un re´flecteur parfait (pointille´). Nous ne
de´tectons pas de changement significatif de C3 avec la tempe´rature, compte tenu de nos
barres d’erreurs. Le re´sultat le plus flagrant est une non-concordance entre les valeurs ob-
tenues expe´rimentalement et les valeurs the´oriques. En effet on obtient expe´rimentalement
des valeurs de C3 ≈ 70 kHz× µm3, alors que the´oriquement on devrait avoir des valeurs en-
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viron 7 fois plus petites, CTh3 ≈ 10 kHz× µm3. Nos valeurs expe´rimentales sont plus proches
des valeurs de C3 pour Cs(8P3/2) face a` un re´flecteur parfait (C
Rp
3 = 73.8 kHz× µm3) (voir
chapitre I). Nous ne voyons a` priori aucune raison pour cela.
La figure (4.32) montre les re´sultats obtenus pour le saphir (avec les meˆmes le´gendes). Les
Figure 4.32 – Coefficient de vdW C3 pour l’interaction avec la surface de saphir, en fonction
de la tempe´rature de la feneˆtre. Les diffe´rents symboles correspondent a` diffe´rentes se´ries d’ac-
quisitions : avec le laser double´ en fre´quence depuis les niveaux fondamentaux F=4 (carre´) et
F=3 (cercle) et sur le niveau fondamental F=4 avec la diode laser (triangle). Une extrapolations
des valeurs the´oriques pre´dites dans le chapitre II est montre´ en trait plein et la valeur calcule´
pour l’interaction avec un re´flecteur parfait est monte´e en traits tirete´s.
valeurs obtenues pour C3 sont autour de 65kHz×µm3, environ 1.5 fois plus grandes que les
valeurs the´oriques calcule´es, le´ge`rement en dessous des valeurs pour un re´flecteur parfait et
en accord avec les valeurs obtenues dans [Cha07] (73 kHz× µm3).
4.6.2.4 Variation de C3 avec la tempe´rature du re´servoir
Afin de bien ve´rifier la cohe´rence de nos re´sultats, nous avons effectue´ une se´rie de
mesures en maintenant les tempe´ratures des feneˆtres fixes et en changeant la tempe´rature
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du re´servoir de ce´sium. Ainsi, nous changeons les caracte´ristiques de la vapeur (γ et δ)
sans changer l’interaction de vdW. Malheureusement, la succession de proble`mes que nous
avons rencontre´s ne nous a pas permis d’avoir un grand nombre de mesures en changeant la
tempe´rature du re´servoir.
Figure 4.33 – Variation de la valeur extrapole´e de C3 pour l’interaction du niveau 8P3/2 du
ce´sium avec des surfaces de saphir et CaF2, en fonction de la densite´ de la vapeur de ce´sium
(de´termine´e d’apre`s la tempe´rature du four du re´servoir).
La figure (4.33) montre l’e´volution de C3 avec la tempe´rature du re´servoir a` l’interface
avec le saphir (carre´) et la feneˆtre CaF2 (triangle). Nous notons que le coefficient de vdW
ne varie pas quand on change la densite´ de ce´sium. Pour bien ve´rifier que les ajustements
sont cohe´rents nous regardons l’e´volution des largeurs et de´placements collisionnels obte-
nus. La figure (4.34a) montre l’e´volution de δ avec la densite´ de ce´sium. Nous montrons
aussi l’estimation de la de´pendance line´aire de δ (-60 MHz/Torr) donne´e dans [Cha07]. Pour
chaque densite´ de ce´sium, les barres d’erreurs ont e´te´ construites a` partir des valeurs de δ
de´duites des ajustements acceptables pour un spectre donne´e (spectre pouvant eˆtre soumis
a` des proble`mes expe´rimentaux tels qu’une de´rive du laser pendant l’acquisition). Notons
aussi que les de´placements et barres d’erreurs sont relativement petits par rapport aux lar-
geurs des spectres (voir figure 4.34b). Il est donc probable que l’apparente non-line´arite´ du
de´placement en fonction de la densite´ de la vapeur montre´e a` la figure (4.34a) soit due a` une
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sous-estimation des barres d’erreurs. Nous notons tout de meˆme que les valeurs obtenues
sont compatibles avec l’estimation (-60 MHz/Torr) et qu’une extrapolation a` densite´ nulle
nous donne un de´placement ze´ro. A la figure (4.34b), nous montrons l’e´volution de la largeur
avec la densite´ de ce´sium : encore une fois, on note un comportement acceptable (line´aire).
Figure 4.34 – Variation de la valeur de δ (a) et γ (b) avec la densite´ de la vapeur, obtenue
a` partir de l’ajustement des spectres pour la transition 6S1/2 → 8P3/2 (de´termine´e d’apre`s la
tempe´rature du four du re´servoir).Dans (a), nous montrons aussi l’estimation du de´placement
collisionnel de -60 MHz/Torr obtenu dans [Cha07].
Ces re´sultats donnent confiance dans la capacite´ de la technique de RS, a` sonder un
potentiel du type −C3/z3, et a` observer l’interaction de vdW.
4.7 Re´flexion se´lective pour la transition 6S1/2 → 8P1/2
du ce´sium
Pour essayer de mieux comprendre la diffe´rence entre les valeurs obtenues expe´rimentale-
ment et les valeurs the´oriques de C3 pour le CaF2, nous avons souhaite´ obtenir aussi des
donne´es sur la transition 6S1/2 → 8P1/2. Les couplages vers d’autres niveaux a` partir du ni-
veau 8P1/2 sont pratiquement les meˆmes que ceux rencontre´s pour le niveau 8P3/2, mais les
transitions les plus importantes (8P1/2 → 7D3/2 a` 29.5 µm) sont plus proches de la re´sonance
de surface (25 µm). Ainsi, on s’attend, pour le niveau 8P1/2, a` avoir le meˆme comportement
pour l’interaction de vdW que celui du niveau 8P3/2, avec une variation de C3 un peu plus
rapide (voir section 2.4.5 du chapitre II). Faire des mesures de re´flexion se´lective sur une
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transition atteignant le niveau 8P1/2 permet de re´aliser une expe´rience similaire a` celle de´ja`
faite dans des conditions expe´rimentales similaires.
4.7.1 Quelques difficulte´s expe´rimentales
Obtenir des spectres de RS pour le niveau 8P1/2 repre´sente un de´fi expe´rimental a`
cause de la faible force d’oscillateur de la transition 6S1/2 → 8P1/2 et donc de la petite
amplitude du signal. Nous avons ainsi duˆ optimiser le syste`me utilisant un acousto-optique
pour e´liminer la modulation d’amplitude re´siduelle induite par la modulation de fre´quence
(comme de´crit dans la section 4.2.1.5), jusqu’a` atteindre un bruit relatif maximum de 10−5.
Avant de commencer ces nouvelles mesures, une de´gradation du barreau CaF2 est sur-
venue , qui fait que l’on n’arrivait plus a` e´liminer les interfe´rences, meˆme avec un angle
d’incidence non nul. Pour les e´liminer nous avons duˆ faire des balayages plus lents (pour
que les interfe´rences se moyennent graˆce aux fluctuations de tempe´rature) et aussi moyenner
plusieurs acquisitions. Il nous faut, en plus, e´liminer le signal FM de l’absorption line´aire qui
s’est mise a` apparaˆıtre dans le barreau CaF2 (cf. la section 4.3.5.4). Pour cela, nous ajustons
la courbe d’absorption line´aire par une de´rive´e de gaussienne, et nous la soustrayons de nos
courbes expe´rimentales pour obtenir un spectre de RS (conside´rer une de´rive´e de gaussienne,
ou une somme de deux de´rive´es avec des poids correspondants a` la structure hyperfine, ne
fait que peu de diffe´rence dans la re´gion centrale qui nous inte´resse).
Paralle`lement a` l’apparition de cette absorption line´aire, le proble`me de chute sou-
daine de tempe´rature a lieu de plus en plus fre´quemment, accompagne´ d’une condensation
de ce´sium sur l’interface CaF2/vapeur, rendant difficile un travail avec la cellule a` haute
tempe´rature durant plus de quelques heures sans que ce phe´nome`ne n’ait lieu. A chaque fois
que cela se produit, nous devons arreˆter l’expe´rience et nettoyer l’interface en maintenant la
feneˆtre chaude et en baissant au maximum la tempe´rature du re´servoir de ce´sium. Il n’est
donc plus possible de reprendre les mesures dans la meˆme journe´e. Le fait de devoir faire
un grand nombre d’acquisitions pour chaque tempe´rature (une dizaine) et de devoir faire
des acquisitions plus lentes (chaque acquisition dure environ 10 minutes) nous a empeˆche´ de
faire des se´ries d’acquisitions en variant un parame`tre (Tempe´rature du re´servoir ou de la
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feneˆtre) dans une meˆme journe´e.
4.7.2 Ajustement des spectres de re´flexion se´lective
Figure 4.35 – Spectres de re´flexion se´lective a` une interface de CaF2 (a) et de saphir (b)
sur la transition 6S1/2(F = 3) → 8P1/2 avec ajustements de bonne qualite´ par des courbes
the´oriques. Les mesures ont e´te´ faites pour des tempe´ratures de feneˆtre de 290˚ C et une densite´
de ce´sium de 4× 1015 atomes/cm3.
La transition vers le niveau 8P1/2 pre´sente un grand avantage par rapport a` la tran-
sition vers le 8P3/2 du point de vue des ajustements car les niveaux hyperfins sont suffi-
samment re´solus pour que les diffe´rentes courbes de re´flexion se´lective ne se superposent
pas. Le manque d’informations sur le de´placement et sur l’e´largissement de la transition
6S1/2 → 8P1/2 avec la densite´ atomique, et le peu de spectres enregistre´s, nous empeˆche
de re´aliser une analyse plus critique des ajustements. Plus bas nous montrons quelques
spectres obtenus pour le niveau 8P1/2, ainsi que leurs ajustements. Il s’agit des premie`res
mesures de RS atteignant ce niveau atomique. A la figure (4.35a) nous montrons un spectre
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expe´rimental avec des courbes the´oriques ajuste´es pour le niveau fondamental F=3 pour l’in-
terface de CaF2. Cette courbe a e´te´ faite pour des tempe´ratures de feneˆtre de 290˚ C (Saphir
et CaF2) et une tempe´rature de re´servoir de 220˚ C, plus e´leve´es que celles utilise´es pour la
transition vers le ce´sium 8P3/2. A la figure (4.35b) nous montrons la courbe e´quivalente du
coˆte´ saphir. Depuis le Ce´sium 6S1/2(F=3), la transition hyperfine F = 3→ F ′ = 4 est trois
fois plus forte que la transition F = 3→ F ′ = 3, ce qui fait que l’ajustement se fait princi-
palement pour la courbe la plus grande. Pour le CaF2 la courbe dispersive plus petite (F33)
a une taille de l’ordre des effets d’interfe´rence re´siduelles apre`s moyennage, ce qui explique
les imperfections sur l’ajustement. Nous obtenons les valeurs de C3 entre 74 kHz× µm3 et
90 kHz× µm3 pour le CaF2, et entre 45 kHz× µm3 et 54 kHz× µm3 pour le saphir. Les
pre´dictions the´oriques pour ces tempe´ratures de feneˆtre (voir section 2.4.5 chapitre II) sont
CCaF23 ≈ 0 et CSaphir3 ≈ 25 kHz× µm3, bien en dessous des re´sultats expe´rimentaux.
Figure 4.36 – Spectres de re´flexion se´lective a` une interface de CaF2 (a) et de saphir (b)
sur la transition 6S1/2(F = 3) → 8P1/2 avec ajustements de bonne qualite´ par des courbes
the´oriques. Les mesures ont e´te´ faites pour des tempe´ratures de feneˆtre de 310˚ C et une densite´
de ce´sium de 7× 1015 atomes/cm3.
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A la figure (4.36a) nous montrons les ajustements pour des spectres de RS depuis
le ce´sium 6S1/2(F=4). Les deux niveaux hyperfins de l’e´tat excite´ donnent a` peu pre`s la
meˆme contribution, de telle sorte que l’on doit ajuster les deux courbes en meˆme temps.
La courbe e´quivalente pour le saphir est pre´sente´e a` la figure (4.36b). Notons que pour ces
tempe´ratures de re´servoir de ce´sium nous avons un e´largissement et un de´placement colli-
sionnel pour le CaF2 assez grand par rapport aux valeur trouve´es pour la transition vers
le 8P3/2(γ
CaF2 ≈ 55 MHz et δCaF2 ≈ −20 MHz). Nous obtenons des valeurs de C3 entre
55 kHz× µm3 et 69 kHz× µm3 pour le CaF2. Pour le saphir nous obtenons des valeurs entre
51 kHz× µm3 et 60 kHz× µm3.
Les valeurs de C3 obtenues pour le niveau 8P1/2 sont sensiblement similaires a` celles
obtenues pour le niveau 8P3/2 tant pour le saphir que pour le CaF2. The´oriquement, la
valeur pre´dite pour C3 pour le CaF2 devrait eˆtre autour de ze´ro, en de´saccord donc avec les
re´sultats expe´rimentaux.
4.8 Ajustement des courbes expe´rimentales en utili-
sant un potentiel −C2/z2
Par rapport a` des atomes libres, des atomes adsorbe´s sur une surface ont des orbi-
tales e´lectroniques modifie´es, ce qui peut induire un dipoˆle e´lectrique, en transfe´rant une
partie de la charge e´lectrique vers la surface [McG04]. Pour un ensemble d’adatomes la re-
distribution de charges peut former une charge surfacique de sorte que l’atome de la vapeur
subisse une interaction du type dipoˆle-charge avec un potentiel du type −C2/z2. Cette in-
teraction, relativement importante pour une surface me´tallique est, a` priori, faible pour une
surface die´lectrique [McG04]. Nous allons, dans cette section, essayer d’ajuster des courbes
expe´rimentales de RS avec les courbes the´oriques de´crites dans la section3.5 du chapitre III
pour un potentiel −C2/z2. Les meˆme crite`res qui furent utilise´s pour ve´rifier la consistance
des ajustements avec un potentiel vdW vont eˆtre utilise´s ici.
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Figure 4.37 – Comparaison entre des ajustements de spectre de re´flexion se´lective faits avec
un potentiel −C2/z2 et −C3/z3. Les spectres expe´rimentaux ont e´te´ obtenus a` une interface
de saphir pour une tempe´rature de feneˆtre de 340˚ C, et une densite´ de ce´sium de (a) 1015
atomes/cm3 et (b) 4 × 1015 atomes/cm3. Les fle`ches indiquent des re´gions ou` on note une
diffe´rence qualitative entre les deux ajustements.
4.8.1 Comparaison d’ajustements des potentiels −C2/z2 et −C3/z3
A la figure (4.37) nous comparons des ajustements faits avec les courbes the´oriques
utilisant un potentiel −C2/z2 et −C3/z3. Notons que les deux courbes the´oriques sont assez
proches l’une de l’autre, toutes les deux ajustant correctement la courbe expe´rimentale. On
note tout de meˆme que les courbes −C3/z3 ajustent un peu mieux le spectre expe´rimental
sur quelques re´gions (fle`ches), mais ces diffe´rences peuvent facilement eˆtre plus petites que
les erreurs expe´rimentales (interfe´rences, soustraction de la modulation d’amplitude sur un
signal de re´fe´rence...) . Ceci est d’autant plus vrai pour les spectres du coˆte´ CaF2. Les valeurs
de largeur obtenues a` partir de l’ajustement sont assez proches pour les deux mode`les de
potentiel. Par contre nous notons une grande diffe´rence sur les valeurs de de´placement colli-
sionnel obtenu. Pour le potentiel −C2/z2, un de´placement positif est obtenu, en contradiction
avec les mesures de de´placement faites sur une absorption sature´e [Cha07]. Ceci est cohe´rent
avec la comparaison des courbes the´oriques faites dans le chapitre III, ou` nous avons vu que
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les courbes −C2/z2 sont de´cale´es vers le rouge par rapport aux courbes −C3/z3. Il nous faut
donc mettre un de´placement positif (de´calage sur l’e´chelle des fre´quences) sur l’ajustement
utilisant les courbes −C2/z2 pour compenser cela. L’ajustement des courbes pour le niveau
8P1/2 en utilisant un potentiel −C2/z2 donne des re´sultats similaires a` ceux discute´s pour le
niveau 8P3/2.
4.8.2 Comportement avec la densite´ de Ce´sium
Pour mieux analyser la possibilite´ ou non d’ajuster les spectres expe´rimentaux en utili-
sant un potentiel en −C2/z2, nous avons ajuste´ des se´ries de mesures obtenues en variant la
densite´ de ce´sium de la vapeur. Nous avons commence´ par ajuster une se´rie en tempe´rature
effectue´e a` l’interface vapeur/saphir.
4.8.2.1 Saphir
Figure 4.38 – E´volution de C3 et γ avec la densite´ de la vapeur de ce´sium obtenue a` par-
tir d’ajustement de spectres de re´flexion se´lective a` une interface de saphir pour la transition
6S1/2(F = 4)→ 8P3/2 du ce´sium en utilisant un potentiel −C3/z3.
Potentiel −C3/z3 Nous montrons sur les figures (4.38-4.39) les re´sultats obtenus en ajus-
tant un potentiel −C3/z3. On trouve comme pre´vu des valeurs de C3 qui ne varient pas avec
la densite´, et des comportements line´aires pour γ, δ et C1γ. On note aussi qu’une extrapo-
lation a` pression ze´ro, ame`ne bien C1γ et δ a` ze´ro et ame`ne γ a` environ 15 MHz (un peu
plus que la largeur naturelle a` cause d’une modulation de fre´quence relativement large). Ces
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re´sultats sont en accord avec ceux trouve´s dans [Cha07].
Figure 4.39 – E´volution de δ et C1γ avec la densite´ de la vapeur de ce´sium obtenue a` par-
tir d’ajustement de spectres de re´flexion se´lective a` une interface de saphir pour la transition
6S1/2(F = 4)→ 8P3/2 du ce´sium en utilisant un potentiel −C3/z3.
Figure 4.40 – E´volution de γ et C1γ avec la densite´ de la vapeur de ce´sium obtenue a` par-
tir d’ajustement de spectres de re´flexion se´lective a` une interface de saphir pour la transition
6S1/2(F = 4) → 8P3/2 du ce´sium en utilisant un potentiel −C2/z2. Les ajustements ont e´te´
faits pour la meˆme se´rie de spectres que celle utilise´e pour les figures (4.38-4.39).
Potentiel −C2/z2 Sur les figures (4.40-4.41) nous montrons les re´sultats des ajustements
en utilisant les courbes the´oriques construites avec un potentiel en −C2/z2. Nous obtenons
des e´volutions pour γ et C1γ similaires a` celles obtenues pour des courbes −C3/z3. Nous
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Figure 4.41 – E´volution de C2 et δ avec la densite´ de la vapeur de ce´sium obtenue a` par-
tir d’ajustement de spectres de re´flexion se´lective a` une interface de saphir pour la transition
6S1/2(F = 4) → 8P3/2 du ce´sium en utilisant un potentiel −C2/z2. Les ajustements ont e´te´
faits pour la meˆme se´rie de spectres que celle utilise´e pour les figures (4.38-4.39).
observons aussi une augmentation avec la pression de la valeur de C2 =
A2γ
2k2 . Si le potentiel
−C2/z2 est duˆ a` des atomes adsorbe´s sur la surface il est vraisemblable que la valeur de
C2 change avec la densite´ atomique car cela modifierait l’e´quilibre entre le nombre d’atomes
sortant et arrivant a` la surface. Le re´sultat le plus important a` retenir de ces courbes est le
changement du de´placement collisionnel avec la densite´ de ce´sium. En effet nous trouvons
des valeurs de de´placement positives, qui diminuent quand on augmente la densite´ de la
vapeur. Ceci signifie qu’a` pression nulle, on aurait une valeur de δ ≈ 12MHz, ce qui n’est pas
acceptable du point de vue physique : si la vapeur est tre`s dilue´e nous ne devons plus avoir de
collisions atomiques. Ceci confirme (section 4.8.1) la nature proble´matique d’un ajustement
fait avec le potentiel −C2/z2.
4.8.3 CaF2
Nous allons utiliser la meˆme me´thode pour une se´rie de spectres CaF2 ou` on a change´ la
densite´ de ce´sium. Les re´sultats pour l’ajustement utilisant les courbes −C3/z3 sont montre´s
aux figures (4.31-4.34) et ont de´ja` e´te´ discute´s plus haut (section 4.6.2.4). Les figures (4.42-
4.43) montrent les re´sultats pour l’ajustement avec un potentiel −C2/z2. Les re´sultats ob-
tenus pour des mesures faites en meˆme temps a` l’interface avec le saphir sont aussi montre´s
pour comparaison. On retrouve les meˆmes comportements pour γ et C1γ que ceux obtenus
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auparavant. On n’observe pas de changement significatif avec la tempe´rature de C2 pour le
CaF2. On ve´rifie bien que le de´placement collisionnel a le comportement non physique d’eˆtre
positif non nul pour une extrapolation a` pression ze´ro, ces valeurs positives e´tant elles meˆmes
en contradiction avec les mesures de de´placement collisionnels sur une absorption sature´e
faites dans [Cha07].
On peut, a` partir de ces re´sultats, conclure que le potentiel subi par les atomes de la
vapeur n’est pas du type −C2/z2. Bien qu’il ne soit pas e´vident de diffe´rencier les courbes
vdW et −C2/z2 en regardant l’ajustement visuel, la comparaison entre les de´placements
collisionnels nous donne confiance pour affirmer que nous mesurons bien des distorsions de
la forme de raie de la re´flexion se´lective due au potentiel de vdW.
Figure 4.42 – E´volution de C1γ et γ avec la densite´ de la vapeur de ce´sium obtenue a` partir
d’ajustement de spectres de re´flexion se´lective a` une interface de saphir et de CaF2 pour la
transition 6S1/2(F = 4)→ 8P3/2 du ce´sium en utilisant un potentiel −C2/z2.
4.9 Discussion sur les re´sultats
Nous cherchons dans cette section a` re´sumer les re´sultats obtenus et a` proposer des
hypothe`ses pour expliquer ce qu’on ne comprend pas des re´sultats obtenus.
Taille et largeur du signal a` l’interface CaF2 Comme nous l’avons vu auparavant,
l’e´volution de la taille et de la largeur du signal de RS a` l’interface avec le CaF2, quand on
change la tempe´rature de la feneˆtre, paraissent contradictoires. L’augmentation de C1γ, qui
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Figure 4.43 – E´volution de C2 et δ avec la densite´ de la vapeur de ce´sium obtenue a` partir
d’ajustement de spectres de re´flexion se´lective a` une interface de saphir et de CaF2 pour la
transition 6S1/2(F = 4)→ 8P3/2 du ce´sium en utilisant un potentiel −C2/z2.
est proportionnelle a` la densite´ de la vapeur atomique, indique une augmentation de celle-ci
quand on augmente la tempe´rature de la feneˆtre CaF2. A l’oppose´, la diminution de la largeur
devrait indiquer une diminution des collisions, normalement associe´e a` une diminution de la
densite´ de la vapeur avec l’augmentation de la tempe´rature de la feneˆtre CaF2. L’origine de
ces variations n’est pas encore claire.
Une explication e´ventuelle est de supposer l’existence, dans la vapeur, d’autres espe`ces
que le Cs(6S) et Cs(8P), qui diminueraient les effets collisionnels avec l’augmentation de
tempe´rature. On peut aussi remarquer que les densite´s de ce´sium utilise´es dans l’expe´rience
sont suffisantes pour former des dime`res de ce´sium (voir chapitre V), qui diminueraient le
nombre d’atomes de Cs (et donc le signal de RS). Si la formation de dime`res diminue avec
l’augmentation de la tempe´rature de la surface CaF2 on pourrait trouver une diminution de
la largeur collisionnelle avec une augmentation du nombre d’atomes de Cs. Comme discute´ au
chapitre suivant, l’e´quilibre de formation de dime`res est fortement perturbe´ sous l’irradiation
388 nm et la tempe´rature relativement basse de nos expe´riences n’est pas forcement un
obstacle a` cette explication.
En tout e´tat de cause, la diffe´rence entre la vapeur a` l’interface avec le CaF2, et avec
le saphir, fait que l’utilisation de la technique ou` les deux spectres soint ajuste´s avec des
e´largissements et de´placements identiques ne donnent pas des re´sultats satisfaisants.
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Forme fonctionnelle du potentiel d’interaction atome-surface. Nous avons princi-
palement analyse´ les spectres de re´flexion se´lective en postulant un potentiel d’interaction
atome-surface du type −C3/z3, duˆ a` l’interaction vdW. Nous avons e´galement cherche´ a`
analyser les re´sultats expe´rimentaux en postulant un potentiel type −C2/z2, re´sultant de
l’interaction de l’atome avec des adatomes a` la surface.
En analysant l’e´volution de γ, δ et C1γ avec la densite´ de vapeur atomique (controˆle´e
par la tempe´rature du re´servoir de ce´sium) nous avons pu ve´rifier que nos re´sultats sont
compatibles avec le potentiel −C3/z3, et non avec le potentiel −C2/z2. Cependant un po-
tentiel mixte du type αC3/z
3+ βC2/z
2, somme des deux formes fonctionnelles, ne peut eˆtre
e´limine´. En effet il se pourrait que l’atome subisse une superposition de l’interaction de vdW
avec l’interaction due a` des charges distribue´es sur la surface. Il est difficile de faire un diag-
nostic pour essayer d’e´valuer les valeurs de α et β ou de chercher a` ajuster des parame`tres
supple´mentaires, meˆme si dans notre cas nous devons manifestement avoir α > β. Il peut ce-
pendant eˆtre envisage´ qu’une contribution de −C2/z2 induise une modification quantitative
des re´sultats estime´s pour le potentiel −C3/z3 et soit responsable des relatives imperfections
auxquelles aboutissent les ajustements.
De´saccord entre valeur expe´rimentale et pre´diction the´orique. Bien que les re´sultats
expe´rimentaux paraissent montrer de fac¸on pre´dominante que le potentiel est du type vdW,
on obtient des valeurs de C3 tre`s diffe´rentes de celles attendues the´oriquement. Ceci incite a`
penser que nous ne sondons pas comme pre´vu une surface de CaF2. En effet l’existence d’une
cassure au voisinage de l’interface CaF2/vapeur, et d’e´ventuels possibles pores a` l’inte´rieur
du barreau, pourraient modifier la structure cristalline du CaF2 (domaines multiples avec
interstices). Ces modifications pourraient changer les modes de vibrations du re´seau de CaF2
en modifiant les modes de re´sonance des polaritons. L’existence de de´fauts sur le re´seau pour-
rait en particulier interrompre la propagation des modes de surface. Ainsi il se pourrait que
nous observions en fait l’interaction vdW de l’atome de ce´sium avec une surface die´lectrique
sans couplage re´sonnant avec les modes de surface (en principe excite´s thermiquement).
La modification de la structure de la surface peut eˆtre due a` des contraintes thermiques
existantes dans le barreau. En effet, le CaF2 e´tant un mate´riau fragile, il n’est pas impossible
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que des dilatations diffe´rentes dans diffe´rents secteurs du barreau induisent des modifications
de la structure et e´ventuellement des micro-cassures, d’ou` des pores a` l’inte´rieur du barreau.
Une autre explication possible pour ces modifications sont les chocs me´caniques subis par le
barreau lors des explosions de gouttes de ce´sium dans l’interstice entre le barreau CaF2 et la
cellule saphir. Une de ces explosions parait eˆtre d’ailleurs la cause directe d’une cassure sur
une partie pe´riphe´rique de la surface CaF2 a` l’interface avec la vapeur. Lors de la fabrication
d’une cellule avec un barreau BaF2, l’e´quipe arme´nienne avec laquelle nous collaborons a
rapporte´ que le barreau BaF2 devenait gris apre`s chauffage au dessus de 400˚ C (tempe´rature
utilise´e pour le de´gazage initial de la cellule). L’hypothe`se est que, a` haute tempe´rature, le
fluor se dissocie de BaF2, et que le barium s’oxyde, formant une poudre grise sur les sur-
faces. Meˆme si des observations faites au laboratoire ne corroborent pas ces affirmations, la
possibilite´ d’un tel phe´nome`ne pour le CaF2 ne peut eˆtre ne´glige´e. Il existe aussi tre`s peu
d’informations dans la litte´rature sur la re´sistance du CaF2 chaud en pre´sence d’un me´tal
alcalin. Meˆme si ces diffe´rentes hypothe`ses supposent des modifications notables de l’e´tat
de la surface, les re´sultats de la RS pour nos diffe´rentes se´ries de spectres restent similaires,
malgre´ des e´volutions notables du barreau ( cassure d’origine me´canique, l’absorption de
ce´sium dans le barreau...).
Meˆme en conside´rant le coefficient C3 comme correspondant a` une surface die´lectrique
non re´sonnante, on trouve des valeurs du coefficient de vdW supe´rieures a` celles attendues
simplement en multipliant la valeur de CRp3 pour l’interaction avec une surface parfaitement
re´fle´chissante par un facteur ǫ−1ǫ+1 , puisque la valeur de C3 est assez proche de la valeur
calcule´e pour l’interaction avec un re´flecteur parfait. La possibilite´ d’une formation d’une
couche me´tallique de ce´sium transformant la surface en un re´flecteur parfait peut eˆtre a` priori
e´limine´e car nous n’observons pas de changement de re´flectivite´ sur le faisceau incident. La
formation d’une petite couche me´tallique (meˆme en couche mince permettant une transmis-
sion vers la vapeur) modifierait les formes de raie de la re´flexion se´lective, et me´langerait
les composantes dispersives et absorptives de la susceptibilite´ de la vapeur [Che01]. L’ajus-
tement assez bon obtenu pour nos spectres expe´rimentaux indique que nous n’avons pas de
modifications de la forme de raie par la formation d’une couche me´tallique. De plus, si cela
e´tait le cas, nous devrions sans doute voir un changement significatif des formes de raie avec
la tempe´rature de la surface CaF2, car nous pouvons supposer que l’e´paisseur de la couche
doit de´pendre fortement de la tempe´rature de surface.
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4.10 Conclusion et perspectives
Dans ce chapitre nous avons de´crit des expe´riences de re´flexion se´lective faites pour
des transitions vers des e´tats de la troisie`me raie de re´sonance du ce´sium (8P3/2 et 8P1/2) a`
l’interface avec une surface de CaF2. Des expe´riences de re´flexion se´lective a` l’interface avec
une feneˆtre de saphir ont e´te´ re´alise´es en meˆme temps comme re´fe´rence.
Pour la re´alisation de ces expe´riences, une cellule construite selon un sche´ma original a
e´te´ utilise´e. Un syste`me de controˆle de tempe´rature pilote´ par ordinateur a e´te´ optimise´ et de
nombreuses difficulte´s expe´rimentales lie´es au long barreau de CaF2 ont duˆ eˆtre surmonte´es.
Les expe´riences de RS re´alise´es ont e´te´ les premie`res a` l’interface avec du CaF2 pour des
transition vers des niveaux aussi excite´s, et les premie`res pour une transition vers le niveau
8P1/2. La faible force d’oscillateur de la transition 6S1/2 → 8P1/2 a impose´ des conditions
de vapeur inhabituelles, avec des densite´s e´leve´es pour lesquelles se posent des questions sur
l’e´quilibre de la vapeur, et sur la possibilite´ d’un re´gime non balistique des atomes (avec les
trajectoires modifie´es par collisions).
Les densite´s inhabituelles utilise´es, et l’existence d’un second re´servoir de ce´sium dans
l’interstice entre le barreau et la cellule saphir, remettent en cause, pour cette cellule, la tech-
nique d’ajustement imposant les meˆmes largeur et de´placement des deux coˆte´s de la cellule.
En effet, nous trouvons pour nos ajustements des largeurs et amplitudes de signal (lie´s a` la
densite´ de ce´sium) diffe´rentes aux interfaces CaF2 et saphir. Ces changements de largeur et
amplitude du signal RS a` l’interface avec la feneˆtre CaF2 quand on varie la tempe´rature de
celle-ci, ne sont pas compris et ne peuvent pas eˆtre simplement explique´s par un changement
de densite´ de la vapeur. Un changement de pression partielle d’e´quilibre entre le ce´sium ato-
mique et une espe`ce mole´culaire contenant du ce´sium parait eˆtre une hypothe`se envisageable
pour expliquer ces observations. Des modifications des pressions partielles induites par un
faisceau a` 388 nm seront e´tudie´es au chapitre V.
La valeur de C3 obtenue expe´rimentalement a` l’interface avec le saphir (C3 = 65 ±
15kHz× µm3) est environ 1.5 fois supe´rieure a` la valeur pre´dite the´oriquement, et en accord
avec les re´sultats trouve´s auparavant dans [Cha07].
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Nous n’avons pas pu observer l’effet en tempe´rature du couplage re´sonnant pour l’in-
teraction de vdW avec l’interface de CaF2. Les valeurs de C3 obtenues pour le niveau 8P3/2
se situent autour de 70 ± 20 kHz× µm3, en de´saccord avec les pre´dictions the´oriques. Des
re´sultats similaires sont obtenus pour le niveau 8P1/2.
Les analyses faites sur la cohe´rence de nos ajustements semblent indiquer que les
spectres obtenus a` l’interface avec le CaF2 sont compatibles avec un potentiel du type−C3/z3
(interaction de vdW). Le meˆme type d’analyse montre que ces spectres ne sont pas compa-
tibles avec un potentiel −C2/z2 (interaction du dipoˆle atomique avec une charge distribue´e
sur la surface). Cependant un me´lange des deux potentiels (avec pre´dominance du potentiel
vdW) ne peut eˆtre ne´glige´.
Perspectives : Nous sommes actuellement en train de chercher des options d’expe´rience
permettant d’observer les effets de la tempe´rature de surface sur l’interaction de van der
Waals et de comprendre les re´sultats obtenus pour l’interaction du ce´sium 8P avec une
surface de CaF2.
i) Cellule BaF2 : une cellule avec une surface en BaF2 permettrait certainement de
voir l’effet du couplage re´sonant pour le niveau 8P3/2. En effet, a` tempe´rature ambiante, nos
pre´dictions indiquent que l’interaction doit eˆtre re´pulsive (voir chapitre II) contrairement a`
ce qu’elle serait sans le couplage avec l’e´mission thermique de la surface. L’observation de
la remonte´e de C3 pour des tempe´ratures plus e´leve´es serait aussi inte´ressante, ainsi que
l’observation de comportements qualitativement diffe´rents de l’interaction pour les niveaux
8P3/2 et 8P1/2.
Une cellule de meˆme design que celle pre´sente´e dans ce chapitre est actuellement en
construction par nos collaborateurs armeniens. Cependant des proble`mes de re´sistance ther-
mique du barreau BaF2 (plus fragile que le barreau CaF2) et des proble`mes de qualite´ des
barreaux utilise´s font que la faisabilite´ de cette construction n’est pas certaine.
ii) Diffe´rents sche´mas de la cellule : la progression technologique des colles nous permet
d’envisager une technique de fabrication de cellule diffe´rente. Nous sommes actuellement en
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train de tester la possibilite´ de coller une feneˆtre BaF2 sur une cellule en verre. Pour nous
eˆtre utile ce collage doit eˆtre capable de supporter des tempe´ratures e´leve´es (ide´alement
jusqu’a` 400˚ C pour faire un de´gazage), compatible avec du vide (la colle ne doit pas de´gazer)
et les contraintes lie´es a` l’expansion thermique doivent eˆtre suffisamment faibles pour ne pas
casser la feneˆtre.
L’utilisation d’un collage de la feneˆtre directement sur le corps de la cellule, permettrait
d’e´viter le long barreau. Ceci faciliterait l’expe´rience (pas d’interfe´rence, possibilite´ de sonder
diffe´rents points, meilleure mesure de la tempe´rature...) et d’e´viter les contraintes et gradients
thermiques qui peuvent eˆtre a` l’origine des e´ventuelles modifications de la surface de notre
barreau CaF2.
iii) Re´flexion se´lective 7D5/2 : des modifications de l’interaction de vdW par des cou-
plages re´sonnants entre e´mission atomique et absorption de modes de surface ont e´te´ de´tecte´s
auparavant dans l’e´quipe OCR [Fai99]. Le niveau 7D5/2 du ce´sium a un couplage en e´mission
vers les niveaux 8P3/2 et 8P1/2 qui sont syme´triques par rapport aux couplages en absorp-
tion e´tudie´s dans ce chapitre. La mesure de l’interaction de vdW pour ce niveau peut nous
fournir des informations inte´ressantes comple´mentaires par rapport a` celles obtenues dans
ce chapitre. La variation de C3 avec la tempe´rature est montre´e sur la figure 4.44.
Le changement en tempe´rature de C3 a` l’interface avec le saphir est essentiellement duˆ a`
Figure 4.44 – E´volution du coefficient de vdW pour l’interaction du Cs(7D3/2) avec des sur-
faces de saphir, BaF2 et CaF2.
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une variation du terme non-re´sonnant de l’interaction (terme 1.17 du chapitre I) induite
par l’e´volution de la constante die´lectrique. Il est inte´ressant aussi de chercher a` observer
cet effet. En plus, une expe´rience a` l’interface saphir est beaucoup plus simple que sur des
surfaces CaF2 ou BaF2, ne ne´cessitant pas une cellule a` ge´ome´trie complique´e.
Le niveau 7D3/2 n’e´tant pas accessible directement depuis le niveau fondamental, une
expe´rience a` deux lasers est ne´cessaire. Une premie`re e´tape est de re´aliser un pompage
6S1/2 → 6P3/2 pour peupler ce dernier niveau. La re´flexion se´lective est ensuite faite sur la
transition 6P3/2 → 7D3/2. La possibilite´ de moduler la population du niveau interme´diaire
par une modulation d’amplitude du laser pompe, allie´e a` une de´tection synchrone du fais-
ceau RS, doit permettre de s’affranchir de plusieurs sources de bruit (laser, interfe´rences...).
Il doit eˆtre donc possible d’avoir un bon rapport signal sur bruit et de re´duire ainsi nos barres
d’erreurs sur la de´termination de C3 ouvrant la possibilite´ d’observer des changements avec
la tempe´rature.
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Chapitre 5
Re´sonances supple´mentaires autour
des raies 8P du ce´sium
5.1 Introduction
Dans des expe´riences de spectroscopie atomique par laser, il est souhaitable d’avoir une
re´fe´rence absolue en fre´quence. Une technique largement utilise´e pour avoir une re´fe´rence ab-
solue en fre´quence est l’absorption sature´e (A.S.), qui a l’avantage d’eˆtre conceptuellement
assez simple, permettant d’observer les raies des niveaux hyperfins avec une re´solution li-
mite´e par la largeur naturelle. Des mesures d’absorption sature´e sur les raies 6S1/2 → 8P3/2
et 6S1/2 → 8P1/2 avaient pu eˆtre faites, donnant, avec une pre´cision meilleure que 1MHz, les
fre´quences des transitions et distances entre les niveaux hyperfins [Cat96],[Liu00].
Pour avoir une information pre´cise sur les de´placements collisionnels pre´sents dans
notre expe´rience de re´flexion se´lective, nous avons re´alise´ un montage d’absorption sature´e
pour les raies de re´sonance vers 8P3/2 et 8P1/2. E´tant donne´e la faible force d’oscillateur de
ces transitions des faisceaux intenses sont utilise´s sur notre montage pour obtenir la satu-
ration. Nous avons observe´, en plus des raies atomiques identifie´es, des structures e´troites
(sub-Doppler) ayant une position en fre´quence inde´pendante des conditions expe´rimentales.
Ces structures ont pour caracte´ristique notable de pre´senter un comportement non line´aire
avec l’intensite´ du faisceau sonde. Ces structures avait de´ja` e´te´ repe´re´es par notre e´quipe il
y a quelques anne´es, mais comme le but premier e´tait de repe´rer la structure hyperfine ato-
mique (re´fe´rence), les conditions expe´rimentales avaient e´te´ choisies pour que ces structures
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n’apparaissent pas. Le de´saccord entre pre´dictions the´oriques et re´sultats expe´rimentaux
de re´flexion se´lective sur les transitions 6S1/2 → 8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2 a` l’interface avec
du CaF2, nous a motive´ pour e´tudier ces structures, observe´es autour des raies 8P3/2 et 8P1/2.
Nous conside´rerons deux hypothe`ses pour l’origine de la formation de ces structures : i)
Des effets de propagations non line´aires lie´s a` la forte intensite´ des faisceaux. ii) La formation
de dime`res de ce´sium autour des niveaux 8P.
Nous commencerons ce chapitre par discuter quelques effets non line´aires pour des
faisceaux intenses dans des vapeurs atomiques. Puis nous discuterons les niveaux mole´culaires
existants autour des niveaux 8P du ce´sium atomique ainsi que quelques techniques utilise´es
pour former des dime`res a` partir d’atomes alcalins. Nous de´taillons ensuite les diffe´rents
montages expe´rimentaux re´alise´s pour e´tudier les structures supple´mentaires.
5.2 Effets non line´aires
Il est bien connu que l’utilisation de faisceaux de forte intensite´ dans des vapeurs ato-
miques peut donner lieu a` des effets non-line´aires de propagation : ainsi la modification de
l’indice de la vapeur par le champ e´lectrique (effet Kerr) donne lieu a` des effets bien connus
d’autofocalisation [Abr90]. Un autre phe´nome`ne typiquement observe´ est une e´mission co-
nique autour d’un faisceau intense. Celle-ci peut eˆtre due a` plusieurs phe´nome`nes diffe´rents
comme la conjugaison de phase entre le faisceau et des photons ayant subi une diffusion de
Rayleigh [Pen90]. L’utilisation de deux faisceaux contre-propageants intenses augmente la
complexite´ des phe´nome`nes possibles, donnant lieu notamment a` des e´missions hexagonales
[Gry88].
La complexite´ de ces phe´nome`nes peut induire des modifications de la propagation : ces
modifications varient rapidement avec les fre´quences des faisceaux. La de´tection du faisceau
sonde de fac¸on synchrone avec une modulation sur le faisceau pompe peut se caracte´riser
par des structures e´troites en fre´quence, induites par des effets de propagation, tels que la
modification de la superposition des faisceaux et de l’intensite´ des faisceaux, ou par d’autres
effets non line´aires comme la conversion de photons incidents en une autre fre´quence [Pen90].
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Ge´ne´ralement la fre´quence a` laquelle ces phe´nome`nes ont lieu de´pend des parame`tres
expe´rimentaux (densite´ atomique, puissance des faisceaux, alignement de ceux-ci,...). Dans
le cas d’une vapeur atomique, un bel exemple de modification de l’autofocalisation d’un
faisceau avec la densite´ atomique est pre´sente´ dans [Gri70].
5.3 Pre´sence de dime`res dans la vapeur de ce´sium
La formation de dime`res a` partir d’atomes se fait a` partir d’une collision a` trois corps,
pour avoir une conservation d’e´nergie. Dans une cellule contenant de la vapeur atomique,
une population de dime`res peut se former par collisions entre trois atomes. Plus la densite´
atomique est grande, plus ces collisions sont favorise´es, tendant a` augmenter le rapport entre
population de dime`res et population atomique. Ce rapport se comporte comme N3, ou` N
est la densite´ atomique. Pour des densite´s trop e´leve´es, les collisions entre atomes et dime`res
deviennent trop fre´quentes de sorte que la compe´tition entre taux de formation et taux de
destruction des dime`res diminue la population d’e´quilibre [Ban01].
En pratique, a` des densite´s de vapeur de ce´sium e´leve´es, ou` il y aurait opacite´ sur les
raies de re´sonance, il est facile d’observer des transitions attribuables aux dime`res. Ainsi,
nous avons observe´ des dime`res de ce´sium forme´s par collisions a` l’e´tat X1Σ+g dans un
montage d’absorption sature´e en re´alisant la transition X1Σ+g → B1Πu autour de 780 nm
[Che06], permettant l’observation de transitions sub-Doppler. Nous avons travaille´ avec des
tempe´ratures de re´servoir de ce´sium allant de 220˚ C a` 250˚ C (densite´s atomiques de 3.7 ×1015
atomes/cm3 a` 1016 atomes/cm3). En dessous de 220˚ C le signal d’absorption e´tait trop faible
pour bien distinguer les diffe´rentes raies de dime`res. Nous utilisons un faisceau pompe avec
une intensite´ d’environ 200 mW/mm2, bien supe´rieure a` l’intensite´ de saturation (environ
6mW/mm2 [Che06]). Le faisceau sonde a une intensite´ d’environ 7 mW/mm2. A la figure
(5.1), nous montrons les re´sultats d’absorption sature´e et d’absorption line´aire ainsi que les
raies atomiques D1 du 87Rb utilise´es comme re´fe´rence absolue de fre´quence (obtenue dans
une cellule auxiliaire). Nous observons de nombreuses re´sonances jusqu’a` -14GHz (limite de
balayage de notre source) par rapport a` la transition 5S1/2(F = 2)→ 5P3/2(F ′ = 3) du 87Rb.
Les re´sonances entre -3 GHz et -2 GHz ont e´te´ identifie´es comme e´tant des e´tats vibrationnels
ayant un nombre quantique allant de v=5 a` v=10 [Che06]. La grande absorption observe´e
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quand on s’approche de la re´sonance Rb est due a` du rubidium atomique pre´sent dans notre
cellule (impurete´ classique dans une vapeur alcalin de ce´sium).
Figure 5.1 – Transmission et absorption sature´e de dime`res de ce´sium autour de 780 nm.
Les positions des raies d’absorption sont repe´re´es par rapport a` la transition 5S1/2(F = 2) →
5P3/2(F
′ = 3) du 87Rb (montre´ e´galement en traits tirete´s). La transmission nulle observe´e
autour de la re´sonance atomique du Rb est duˆ a` la pre´sence d’atomes de Rb (impurete´s) dans
la cellule ce´sium.
Un autre me´canisme usuel de formation de dime`res est le processus de photoassociation
dans lequel la collision se fait entre deux atomes et un photon [Wei99]. Pour que le processus
ait lieu, l’e´nergie du photon doit eˆtre e´gale a` la diffe´rence entre les e´nergies des deux atomes
et l’e´nergie du dime`re dans un e´tat rovibrationnel. Ce processus est aussi favorise´ si les deux
atomes ont des vitesses proches, de sorte que le temps de collision soit plus long : ceci est
notament le cas pour la photoassociation dans un ensemble d’atomes froids. Comme deux
atomes participent a` la formation des dime`res, la population d’e´quilibre de´pend du carre´ de
la densite´ atomique. Cette population de´pend aussi line´airement de la puissance du faisceau.
M. Pichler et collaborateurs [Pic06] ont re´alise´ la photoassociation d’atomes froids de ce´sium
menant a` des dime`res autour du niveau 7P3/2 du ce´sium. A notre connaissance c’est le niveau
de ce´sium le plus e´nerge´tique sonde´ par photoassociation d’atomes froids (qui permettent
une meilleure re´solution des raies).
L’existence de raies de dime`res de ce´sium autour de 388nm est connue depuis long-
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temps. En 1934 F.W. Loomis et P. Kusch ont publie´ un article [Loo34] ou` ils ont observe´ les
raies de dime`res de ce´sium autour de 387.7 nm et mentionnent que celles ci avaient de´ja` e´te´
identifie´es en 1932 par Kuhn. Plus re´cemment T. Ban et collaborateurs [Ban01] ont e´tudie´
le taux d’absorption et de dissociation de ces dime`res forme´s par collisions a` trois atomes a`
hautes tempe´ratures (entre 400˚ C et 700˚ C). Nous n’avons pas de connaissance de dime`res
de ce´sium autour des niveaux 8P observe´s a` des tempe´ratures voisines de la tempe´rature
ambiante.
5.4 Expe´riences avec deux faisceaux contrepropageants
de meˆme fre´quence
Les premie`res observations que nous avons faites des structures supple´mentaires ont
e´te´ obtenues pour un montage d’absorption sature´e avec les faisceaux en contrepropagation
et de meˆme fre´quence. Cette configuration permet d’identifier les principales caracte´ristiques
de l’apparition des re´sonances supple´mentaires.
Les re´sultats expe´rimentaux pre´sente´s dans ce chapitre ont e´te´ obtenus pour la cellule
de´crite sur le chapitre IV dans la section de´crivant l’absorption sature´e (section 4.2.3). Cette
cellule a une longueur de 1 cm et permet le controˆle de la densite´ de ce´sium en controˆlant la
tempe´rature du re´servoir de ce´sium. Nous avons aussi de´tecte´ ces structures supple´mentaires
sur d’autres cellules (de 1 cm a` 7 cm) mais nous n’avons pas fait de mesures syste´matiques
sur celles ci. Nous avons tout de meˆme ve´rifie´ que les structures apparaissent aux meˆmes
fre´quences pour toutes les longueurs de cellule.
Nous de´tectons la transmission d’une cavite´ Fabry Perot (celle de´crite au chapitre IV)
et utilisons la distance connue entre ses pics (83MHz) pour calibrer notre balayage laser. Le
faisceau sonde est de´tecte´ de fac¸on synchrone, soit avec une modulation de fre´quence, soit
avec une modulation d’amplitude sur le faisceau pompe.
Nous montrons a` la figure (5.2) un exemple de spectre obtenu, en appliquant une mo-
dulation d’amplitude sur le faisceau pompe, soit a` partir de l’e´tat fondamental F=3, soit a`
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Figure 5.2 – Spectres obtenus avec des faisceaux de meˆme fre´quence en contre-propagation
depuis le sous-niveau fondamental F=3 et F=4. Les spectres sont obtenus en de´tection synchrone
avec une modulation d’amplitude sur le faisceau pompe. Les ze´ros des axes de fre´quences sont
pris sur les transitions F = 3 → F ′ = 2 et F = 4 → F ′ = 5 pour les spectres depuis F = 3
et F = 4 respectivement. Pour les deux spectres, l’absorption line´aire est d’environ 30%. Les
intensite´s des faisceaux sonde utilise´s sont respectivement : 50 mW/mm2 et 25 mW/mm2.
partir de l’e´tat fondamental F=4. Les deux spectres n’ont pas e´te´ obtenus pour les meˆmes
conditions d’intensite´ de faisceau, ni de densite´ de la vapeur atomique.
On observe sur les spectres de la figure (5.2), en plus de la structure hyperfine, deux
structures situe´es de chaque coˆte´ des transitions atomiques. Ce sont ces structures qui nous
inte´ressent ici. Les acquisitions e´tant faites de fac¸on synchrone avec la modulation d’ampli-
tude sur le faisceau pompe, un signal positif indique une transmission plus forte du faisceau
sonde quand le faisceau pompe est pre´sent. Ceci est typiquement le cas pour le spectre d’ab-
sorption sature´e, ou` le pompage optique des atomes vers le sous-niveau fondamental non
re´sonant diminue le nombre d’atomes sur le sous-niveau re´sonant et re´duit ainsi l’absorption
subie par le faisceau sonde. On observe en revanche que les structures supple´mentaires ont
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un signe ne´gatif, ce qui indique que pour ces fre´quences, moins de lumie`re est transmise en
pre´sence du faisceau pompe.
La largeur des structures, quoique supe´rieure a` la largeur naturelle des transitions ato-
miques est infe´rieure non seulement a` la largeur Doppler, mais aussi a` la structure hyperfine
atomique du Cs(8P3/2) (ou Cs(8P1/2)). Un point remarquable est donc que la structure
hyperfine du niveau atomique a ≪ disparu ≫ pour ces composantes, soit e´ventuellement
parce qu’un seul des sous-niveaux y contribuerait, soit plus vraisemblablement, parce que les
re´sonances observe´es ne sont pas des re´sonances impliquant le niveau atomique Cs(8P3/2)
(ou Cs(8P1/2)), voire, ne sont pas des re´sonances d’origine atomique.
L’amplitude des re´sonances supple´mentaires semble eˆtre tre`s sensible a` l’angle entre les
deux faisceaux. En conse´quence, il faut porter une attention particulie`re a` ce que les faisceaux
soient aligne´s de fac¸on bien coline´aire, d’autant plus que les faisceaux sont souvent focalise´s
pour augmenter leur intensite´. Nous n’avons pas fait d’e´tude syste´matique en variant l’angle
pour e´tudier le comportement. Il n’est pas e´carte´ que ce comportement soit simplement un
effet du mauvais recouvrement des faisceaux dans la zone de croisement.
5.4.1 Positions des re´sonances supple´mentaires
Une des principales caracte´ristiques de l’observation des re´sonances supple´mentaires
est que la position en fre´quence de celles-ci ne varie pas, pour les diffe´rentes conditions
expe´rimentales analyse´es (puissance sonde, densite´ de vapeur...). Dans nos expe´riences, nous
avons varie´ les intensite´s sonde et pompe de 5 mW/mm2 a` 250 mW/mm2, la densite´ atomique
de 3×1011 atomes/cm3 a` 4×1013 atomes/cm3 et la longueur de la cellule de 1cm a` 5cm sans
voir aucune modification sur la fre´quence des re´sonances supple´mentaires. Pour certaines
conditions expe´rimentales (grandes densite´s de ce´sium ou forte intensite´ du faisceau sonde)
de nouvelles structures supple´mentaires apparaissent (voir figure (5.3)).
Le tableau (5.1) pre´sente la position des diffe´rents pics observe´s, pour les deux sous-
niveaux du fondamental. Notons que les positions des re´sonances supple´mentaires ne sont
pas syme´triques par rapport a` la re´sonance atomique.
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Figure 5.3 – Apparition de re´sonances supple´mentaires multiples pour de grandes intensite´s
du faisceau sonde et de grandes densite´s atomiques (par comparaison a` la figure 5.2). Les fle`ches
indiquent les re´sonances supple´mentaires. Le spectre depuis 6S1/2(F = 3) a e´te´ enregistre´ pour
une densite´ atomique de 8.9× 1012 atomes/cm3 (absorption de 50%) et une intensite´ sonde de
10 mW/mm2. Le spectre depuis 6S1/2(F = 4) a e´te´ enregistre´ pour une densite´ atomique de
5.7× 1012 atomes/cm3 (absorption de 55%) et une intensite´ sonde de 15 mW/mm2
E´tat fondamental Positions des re´sonances supple´mentaires
F=3 -425 MHz -180 MHz 210 MHz 300 MHz 500 MHz
F=4 -620 MHz -330 MHz 310 MHz - -
Table 5.1 – Tableau avec les positions des re´sonances supple´mentaires rencontre´es. Les po-
sitions sont repe´re´es par rapport a` la transition ≪ cyclante ≫ pour chaque sous-niveau fonda-
mental. Les positions en fre´quence sont mesure´es avec une pre´cision de ±10 MHz.
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Dans la suite, les analyses quantitatives ne sont faites que pour les re´sonances supple´-
mentaires les plus proches de la re´sonance atomique (celles qui apparaissent sur la figure
(5.2)), car les autres pics n’apparaissent que pour des conditions de grande densite´ et grande
puissance laser, pour lesquelles un changement d’un parame`tre expe´rimental modifie la pro-
pagation des faisceaux avant le croisement de ceux ci. Nous de´signons par la suite comme
re´sonance supple´mentaire rouge celle a` fre´quence infe´rieure a` la re´sonance atomique, et bleue
celle a` fre´quence supe´rieure.
5.4.2 De´pendance de l’amplitude des re´sonances supple´mentaires
avec l’intensite´ du sonde.
L’amplitude des re´sonances supple´mentaires pre´sente la caracte´ristique inhabituelle
de de´pendre de fac¸on non line´aire de l’intensite´ du faisceau sonde. Cette de´pendance est
pre´sente´e a` la figure (5.4a), et est compare´e a` la de´pendance de l’amplitude du pic de la
transition F = 3 → F ′ = 3 de l’absorption sature´e. Les points expe´rimentaux ont e´te´
pris pour des intensite´s sonde allant de 5 mW/mm2 a` 15 mW/mm2, supe´rieures a` l’inten-
site´ de saturation de cette transition que nous estimons eˆtre environ 100 fois plus grande
que celle pour la raie D1 (a` peu pre`s le rapport entre les forces d’oscillateurs [Liu00]),
soit 2.5 mW/mm2. Nous observons, comme attendu pour le pic de l’absorption sature´e,
une amplitude proportionnelle a` l’intensite´ sonde (avec amplitude nulle pour une intensite´
nulle). Par contre, malgre´ un comportement qui parait line´aire sur la figure 5.4a de l’am-
plitude des re´sonances supple´mentaires, une extrapolation a` puissance nulle ne donne pas
une amplitude ze´ro. En revanche, les re´sultats expe´rimentaux peuvent eˆtre de´crits par une
loi de puissance en Iα, ou` I est l’intensite´ du laser, et nous obtenons (cf figure (5.4b)) alors
αrouge = 2.5 et αbleu = 2.4. Cela indique bien un comportement non line´aire de l’amplitude
des re´sonances supple´mentaires par rapport a` la puissance sonde. Ceci est une des princi-
pales caracte´ristiques observe´es indiquant que le faisceau sonde ne fait pas que sonder les
structures, mais participe aussi au processus de leur formation.
5.4.3 Comportement en densite´ atomique des re´sonances supple´-
mentaires
Nous avons e´tudie´ le comportement des re´sonances supple´mentaires en fonction de la
densite´ de la vapeur. Une des principales motivations de cette expe´rience est de rechercher
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Figure 5.4 – Comportement de l’amplitude des re´sonances supple´mentaires quand on varie
l’intensite´ du faisceau sonde. Sur la courbe (b) nous avons ajuste´ une loi du type A = bIα en
imposant que les courbes passent a` amplitude nulle pour une intensite´ ze´ro.
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si le comportement de l’amplitude des re´sonances supple´mentaires avec la densite´ atomique
est typique de celui de la formation de dime`res : ce comportement peut eˆtre quadratique
pour la formation par photoassociation, ou cubique dans le cas de collisions a` trois atomes.
Nous montrons a` la figure (5.5a) la variation de l’amplitude des structures avec la densite´
de ce´sium. Nous observons que l’extrapolation a` densite´ nulle ne donne pas une amplitude
ze´ro indiquant un comportement non line´aire de celle-ci.
Pour pouvoir voir les structures pour les cellules conside´re´es, il nous faut eˆtre dans des
situations ou` l’absorption de la vapeur n’est pas ne´gligeable (≥10%), ce qui fait que quand
on augmente la densite´ atomique, on change aussi la puissance laser des faisceaux sonde et
pompe dans la re´gion du croisement. Ceci est d’autant plus vrai aux grandes densite´s, pour
lesquelles nous ve´rifions une sorte de saturation sur l’amplitude des structures qui est due a`
l’absorption des faisceaux avant leur croisement.
Nous avons ajuste´ les points expe´rimentaux jusqu’a` une densite´ de 1.8×1012 atomes/cm3
(pour laquelle nous avons une absorption de 10% du faisceau) par une loi de puissance Nβ,
ou` N est la densite´ de ce´sium. Nous obtenons respectivement des valeurs de β = 2.85 et
β = 2.87 pour la re´sonance bleue et rouge. Ces valeurs indiquent bien l’aspect non lineaire
des amplitudes avec la densite´ de ce´sium. Cependant une incertitude sur ces valeurs, due
aux effets de saturation, empeˆche de conclure sur le type de phe´nome`ne observe´.
Nous avons essaye´ de ve´rifier le comportement des re´sonances supple´mentaires avec la
densite´ de ce´sium en utilisant une cellule de 100 µm d’e´paisseur. En principe, cette cellule
aurait duˆ permettre de faire de plus grandes variations de densite´ sans atte´nuation des puis-
sance des faisceaux au croisement. Nous n’avons en fait pas re´ussi a` observer ces structures
sur cette cellule, malgre´ les larges gammes de puissance laser et de densite´s de ce´sium uti-
lise´es (nous avons retrouve´ les meˆme taux d’absorption que sur la cellule 1 cm).
Notons qu’avec une cellule de 5 cm de longueur, on a observe´ ces re´sonances supple´men-
taires a` des tempe´ratures aussi basses que 45˚ C pour le re´servoir de ce´sium (densite´s de
3× 1011 atomes/cm3).
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Figure 5.5 – Variation de l’amplitude (a) des re´sonances supple´mentaires avec la densite´ de
ce´sium. (b) Ajustement de loi de puissance Nβ, ou` N est la densite´ de ce´sium. Les meilleures
ajustements donnent des puissance β = 2.85 et β = 2.87 pour les re´sonances supple´mentaires
bleue et rouge, respectivement. Nous montrons aussi une courbe ayant β = 2 pour comparaison.
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5.4.4 Changement du signal avec la vitesse de la modulation
Figure 5.6 – Changement des signaux en phase et en quadrature avec la modulation quand
on augmente la vitesse de celle ci. Les spectres ont e´te´ obtenus avec une modulation d’amplitude
faite sur le faisceau pompe avec un modulateur acousto-optique (AOM).
Nous avons analyse´ la de´pendance du signal avec la fre´quence de modulation. Le but de
cette expe´rience est de ve´rifier si le processus de formation des re´sonances supple´mentaires
ne´cessite un temps relativement long, typique pour les processus incluant une e´tape de pom-
page optique, ou si il est rapide (phe´nome`nes line´aires...). Cette analyse a e´te´ effectue´e soit
en modulation de fre´quence soit en modulation d’amplitude, avec pour cela un passage du
faisceau pompe dans un modulateur acousto optique autorisant des fre´quences e´leve´es qui
ne peuvent eˆtre atteintes par un modulateur me´canique. La figure 5.6 montre que pour des
fre´quences de modulations de quelques dizaines de kHz, le signal commence a` eˆtre de´phase´,
avec la diminution du signal en phase avec la modulation et apparition d’un signal en qua-
drature. Ce re´sultat indique que la formation des re´sonances supple´mentaires inclut une
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e´tape de pompage optique (avec des temps caracte´ristiques de quelques µs), redistribuant
les atomes dans les diffe´rents sous-niveaux fondamentaux (qui peuvent e´ventuellement eˆtre
mole´culaires).
L’existence du pompage optique sur la formation des re´sonances supple´mentaires pour-
rait e´ventuellement expliquer la non-observation des extra structures dans la cellule d’e´paisseur
100 µm. En effet pour rechercher un signal mesurable nous avons duˆ travailler a` des densite´s
atomiques plus e´leve´es (5× 1014 atomes/cm3). Pour ces densite´s, la largeur collisionnelle est
de l’ordre de 10MHz, soit un temps typique entre collisions atomiques de 0.1 µs. Le faible
temps entre collisions par rapport au temps du pompage optique pre´sent dans la formation
de re´sonances supple´mentaires peut justifier la non-observation de celles-ci pour la cellule
100 µm.
5.4.5 Informations supple´mentaires obtenues a` partir de l’expe´-
rience a` deux faisceaux contrepropageant de meˆme fre´quence
En plus des caracte´ristiques principales mentionne´es ci dessus, nous e´nume´rons par la
suite quelques observations faites dans cette expe´rience.
5.4.5.1 De´pendance de l’amplitude et de la largeur des re´sonances supple´men-
taires avec la puissance pompe
A la figure (5.7a) nous montrons le comportement de l’amplitude des re´sonances
supple´mentaires, ainsi que de l’amplitude du pic F = 3 → F ′ = 3 de l’absorption sature´e,
quand on varie l’intensite´ du faisceau pompe. Nous observons un comportement line´aire des
amplitudes jusqu’a` une intensite´ pompe de 10 mW/mm2, apre`s quoi nous avons une sa-
turation des amplitudes. Le comportement line´aire est typique d’un montage d’absorption
sature´e (de meˆme pour les montages ou` il y a du pompage optique) ou` le nombre d’atomes
pompe´s vers le sous-niveau fondamental non re´sonnant de´pend line´airement de l’intensite´ du
faisceau pompe. Pour des intensite´s plus grandes nous n’avons plus le comportement line´aire
car nous commenc¸ons a` bien saturer la transition. La valeur limite de la zone line´aire de 10
mW/mm2 n’est pas intrinse`que a` la transition atomique mais peut de´pendre des conditions
expe´rimentales telles que l’alignement, le taux d’absorption avant croisement des deux fais-
ceaux,... Notons que la zone line´aire parait eˆtre la meˆme pour les re´sonances supple´mentaires
204
Figure 5.7 – (a) Variation de l’amplitude des re´sonances supple´mentaires avec l’intensite´ du
faisceau pompe. (b) E´volution de la largeur des re´sonances supple´mentaires avec l’intensite´ du
faisceau pompe. Les largeurs ont e´te´ obtenues en ajustant les re´sonances supple´mentaires avec
une fonction gaussienne et en prenant la largeur a` hauteur 1/e.
et pour l’absorption sature´e.
A la figure (5.7b) nous montrons l’e´volution de la largeur des re´sonances supple´mentaires
avec la puissance pompe. Nous notons un comportement a` peu pre`s line´aire de l’e´volution
des largeurs.
5.4.5.2 Signe des re´sonances supple´mentaires
Comme nous l’avons mentionne´, les re´sonances supple´mentaires correspondent ge´ne´ra-
lement a` une plus grande absorption du faisceau sonde quand le faisceau pompe est pre´sent.
Il nous est toutefois arrive´ d’observer des re´sonances supple´mentaires de signe oppose´ (voir
figure 5.8). Ces observations ont e´te´ faites pour des petites fre´quences de modulation de sorte
que la phase du signal soit bien de´finie. Nous n’avons observe´ des re´sonances de meˆme signe
que l’absorption sature´e, que quand il y a un petit angle entre les deux faisceaux contre-
propageants (≈ 10 mrad), ou pour des intensite´s de faisceau sonde particulie`rement e´leve´es
(> 200 mW/mm2). Notons qu’avoir un faisceau sonde moins intense et une intensite´ pompe
> 200 mW/mm2 ne modifie pas le signe des re´sonances supple´mentaires. Cependant, ces
observations ont une reproductibilite´ limite´e. Notons que dans tous les cas les re´sonances du
coˆte´ rouge et du coˆte´ bleu sont de meˆme signe, et se situent aux meˆmes positions quelque
soit leur signe.
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Figure 5.8 – Observation des re´sonances supple´mentaires correspondant a` une diminution de
l’absorption en pre´sence du faisceau pompe. Intensite´ sonde de 50mW/mm2, densite´ atomique
de 1013 atomes/cm3.
5.4.5.3 De´tection de la fluorescence
En utilisant une cellule d’e´paisseur 1 cm ayant une troisie`me feneˆtre perpendicu-
laire a` l’axe des faisceaux, nous avons de´tecte´ la fluorescence induite dans un montage
identique aux pre´ce´dents. Nous avons effectue´ une modulation d’amplitude sur le faisceau
pompe et de´tectons la fluorescence de fac¸on synchrone. Nous de´tectons simultane´ment la
transmission du faisceau sonde. Nous observons que, pour les fre´quences ou` on observe les
re´sonances supple´mentaires en A.S., la fluorescence est tre`s le´ge`rement plus grande (voir
figure (5.9)). Cela signifie que la diminution du nombre de photons transmis aux re´sonances
supple´mentaires se traduit par une e´mission plus grande de photons de fluorescence. La
fre´quence de cette fluorescence n’a cependant pas e´te´ analyse´e.
5.4.5.4 Observation d’un fond d’absorption Doppler.
Pour des puissances sonde ou des densite´s atomiques plus e´leve´es, on commence a` voir
apparaˆıtre d’autres re´sonances telles que celles pre´sente´s a` la figure (5.3). Si nous augmen-
tons encore plus la puissance sonde on note, en plus des re´sonance supple´mentaires, un fond
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Figure 5.9 – Fluorescence et transmission du faisceau sonde en de´tection synchrone, en fai-
sant une modulation d’amplitude sur le faisceau pompe. Les re´sonances supple´mentaires sur la
fluorescence sont montre´es par des fle`ches. L’e´chelle verticale de la fluorescence est le rapport
entre la fluorescence de´tecte´e en de´tection synchrone et la fluorescence totale de´tecte´e.
Figure 5.10 – Spectres d’absorption sature´e plus re´sonances supple´mentaires avec apparition
de fond d’absorption Doppler (a) et de fond dispersif (b) : Intensite´ sonde : (a) 400mW/mm2 ;
(b) 60mW/mm2
Doppler (voir figure (5.10a)) correspondant a` une absorption plus forte quand la pompe est
pre´sente. Ce fond Doppler n’apparaˆıt pas si c’est seulement l’intensite´ pompe qui est aug-
mente´e.
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Pour les spectres depuis 6S1/2(F = 4), pour des intensite´s pas trop e´leve´es (60 mW/mm
2),
c’est un fond dispersif qui apparaˆıt autour de la re´sonance atomique (voir figure (5.10b)).
Notons que l’apparition de ces fonds semble eˆtre un phe´nome`ne diffe´rent de celui don-
nant origine aux re´sonances supple´mentaires, les phe´nome`nes ayant lieu a` des re´gimes d’in-
tensite´s diffe´rentes.
5.4.6 Observations des re´sonances supple´mentaires pour le niveau
8P1/2 du ce´sium
Nous avons aussi observe´ les re´sonances supple´mentaires pour le niveau 8P1/2 du
ce´sium. Le coefficient d’absorption d’Einstein vers ce niveau est environ trois fois plus faible
que celui vers le niveau 8P3/2 (voir chapitre I et [Liu00]) et il faut des puissances et den-
site´s atomiques plus e´leve´es pour observer des re´sonances supple´mentaires analogues a` celles
de´crites pre´ce´demment ; celles-ci sont plus facilement observables depuis le sous-niveau du
fondamental F=4 que pour le F=3.
Pour pouvoir observer des re´sonances supple´mentaires, nous avons duˆ augmenter la
puissance du faisceau sonde. A la figure (5.11a), nous montrons le spectre d’absorption sa-
ture´e et les re´sonances supple´mentaires pour une transition depuis 6S1/2(F = 4). Ce spectre
a e´te´ obtenu pour une intensite´ sonde d’environ 550 mW/mm3, une intensite´ pompe d’en-
viron 250 mW/mm3 et une densite´ de ce´sium de 2.8×1013 atomes/cm3. La figure (5.11b)
montre le spectre e´quivalent depuis le 6S1/2(F = 3). Pour voir les re´sonances supple´mentaires
depuis ce sous-niveau fondamental, il nous a e´te´ ne´cessaire d’utiliser une densite´ atomique
plus grande (1.8×1014 atomes/cm3) pour la meˆme intensite´ laser.
Les positions des re´sonances supple´mentaires (-450MHz et 400MHz depuis le 6S1/2(F =
4) et -510MHz et 500MHz depuis le 6S1/2(F = 3)) sont diffe´rentes de celles obtenues pour le
niveau 8P3/2. Notons que pour les spectres depuis les deux sous-niveaux fondamentaux, on
a observe´ des re´sonances supple´mentaires avec un signe positif, signifiant une plus grande
transmission du faisceau sonde en pre´sence du faisceau pompe. A cause du petit nombre d’ac-
quisition faites pour cette transition et de la faible variabilite´ des parame`tres (puissances,
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Figure 5.11 – Re´sonances supple´mentaires pour le niveau 8P1/2. (a) autour de 6S1/2(F =
4)→ 8P1/2 avec les re´sonances situe´es a` -450MHz et 400MHz et (b) autour de 6S1/2(F = 3)→
8P1/2 avec les re´sonances situe´es a` -510 MHz et 500 MHz. Avec l’intensite´ du faisceau sonde
utilise´e dans (a), un fond Doppler absorptif apparaˆıt. La ≪ remonte´ ≫ du fond dans (b) est
due a` une diminution par absorption de l’intensite´ des faisceaux au croisement (l’absorption au
centre de la raie est de 90%).
densite´...) on ne peut pas savoir si le signe des re´sonances supple´mentaires observe´es ici est
intrinse`que a` cette transition ou` s’il est duˆ a` une configuration particulie`re de l’expe´rience.
Notons que pour la transition 6S1/2 → 8P1/2 les intensite´s ne´cessaires pour l’observation
des re´sonances supple´mentaires sont suffisamment e´leve´es pour qu’il soit possible d’observer
le fond Doppler sans la pre´sence des re´sonances supple´mentaires. Ce qui renforce l’argument
que les deux phe´nome`nes ont des origines diffe´rentes.
5.4.7 Discussions sur l’origine des re´sonances supple´mentaires
Compte tenu des informations collecte´es dans les expe´riences pre´ce´dentes nous dis-
cuterons brie`vement des hypothe`ses que nous avons faites pour expliquer la formation des
re´sonances supple´mentaires. L’e´nume´ration de ces hypothe`ses nous servira de guide pour
e´laborer des tests qui seront de´crits par la suite.
– Les photons utilise´s pour cette expe´rience e´tant assez e´nerge´tiques (longueur d’onde
de 388 nm), un processus impliquant une ionisation atomique est envisageable. En
effet, la limite d’ionisation du ce´sium est a` ≈ 318.4 nm [Moh29]. Ceci signifie que
l’absorption d’un photon a` 388nm par un atome qui n’est de´ja` pas dans l’e´tat fonda-
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mental ame`ne celui ci a` une e´nergie au dessus de la limite d’ionisation. Cependant une
transition vers un continuum d’e´tats ne peut rendre compte des structures e´troites
observe´es.
– Le comportement non line´aire par rapport a` l’intensite´ du faisceau sonde, inhabituel
pour des expe´rience de spectroscopie, nous a pousse´ a` envisager que les re´sonances
supple´mentaires puissent eˆtre dues a` des effets d’optique non line´aire lie´s a` la propa-
gation du faisceau. De nombreux effets de propagation tels que l’autofocalisation de
faisceau [Gri70] et l’e´mission conique [Pen90] sont connus pour exister pour des va-
peurs relativement denses et des fortes puissances laser. Cependant, ces effets ne sont
ge´ne´ralement pas observe´s aussi pre`s des re´sonances atomiques que les re´sonances
supple´mentaires et la fre´quence pour laquelle ces effets ont lieu de´pend de nombreux
parame`tres expe´rimentaux comme la densite´ de la vapeur et la puissance laser. Dans
nos expe´riences nous avons varie´ la puissance sonde de 10 µW a` 500 µW, la den-
site´ atomique de 3 × 1011 atomes/cm3 a` 4 × 1013 atomes/cm3 et la longueur de la
cellule de 1cm a` 5cm sans voir aucune modification sur la position des re´sonances
supple´mentaires. Nous pensons donc que cette hypothe`se n’est pas envisageable.
– La largeur sub-Doppler des re´sonances supple´mentaires et leur positions bien de´termi-
ne´es nous font penser que celles ci correspondent a` des transitions supple´mentaires.
Il ne doit alors pas s’agir de transition du ce´sium atomique, mais e´ventuellement de
transitions de dime`res. Cette espe`ce n’existant pas ≪ naturellement ≫ dans notre
cellule (aux densite´s et tempe´ratures conside´re´es, le nombre de dime`res forme´s par
collisions dans l’e´tat fondamental est tre`s petit), elle serait cre´e´e par les faisceaux
laser. Une fac¸on bien connue de changer l’e´quilibre entre population atomique et
de dime`res, en introduisant des photons, est le processus de photoassociation. Ce-
pendant la de´pendance non line´aire des re´sonances supple´mentaires avec le faisceau
sonde indique un processus plus complique´. En effet, nous n’arrivons pas a` simple-
ment sonder ces espe`ces, le faisceau sonde participant aussi a` la formation de celles ci .
Nous e´mettons donc l’hypothe`se que nous formons et sondons des dime`res de ce´sium.
Pour essayer de mieux analyser les diffe´rentes hypothe`ses nous avons re´alise´ des expe´riences
selon diffe´rentes configurations. Nous discuterons celles-ci par la suite.
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5.5 Expe´riences avec deux faisceaux de fre´quences diffe´-
rentes.
L’achat, au cours de cette the`se, d’une seconde source laser e´mettant autour de 388 nm
nous a permis de re´aliser des montages expe´rimentaux plus complexes en ayant des faisceaux
avec des fre´quences diffe´rentes.
5.5.1 De´placement des structures pour une fre´quence du faisceau
pompe fixe diffe´rente de la transition atomique
L’inte´reˆt d’une telle expe´rience est double : elle permet de tester s’il y a un processus de
se´lection de vitesse dans la formation des re´sonances supple´mentaires ; et, en plac¸ant le fais-
ceau pompe sur les ailes de la dispersion atomique, elle permet de modifier conside´rablement
les effets de propagation.
5.5.1.1 Deux faisceaux contre-propageants
Soient respectivement ωp et ωs les fre´quences des faisceaux pompe et sonde suppose´s
contre-propageants dans le re´fe´rentiel du laboratoire. Si ces fre´quences sont en re´sonnance
avec deux transitions donne´es par ω0 + ∆ et ω0 + δ, on peut e´crire pour un atome avec la
composante de vitesse v dans la direction de propagation du faisceau pompe :
ωp − kv = ω0 +∆ (5.1)
ωs + kv = ω0 + δ (5.2)
ou` k est le vecteur d’onde du faisceau que nous avons suppose´ identique en module pour la
pompe et la sonde, c’est-a`-dire que l’on conside`re ∆, δ << ω0. De l’e´quation 5.1 on obtient
kv = ωp − ω0 − ∆ = δp − ∆, ou` δp est le de´saccord par rapport a` la transition ω0. En
remplac¸ant cette expression pour kv dans l’e´quation 5.2 on obtient :
δp + δs = ∆+ δ (5.3)
ou` δs = ωs−ω0. Nous commencerons par analyser ce qui se passe pour le spectre bien connu
de l’absorption sature´e. Pour une absorption sature´e nous avons des pics quand les deux
faisceaux sont re´sonnants avec les meˆmes transitions hyperfines (∆ = δ) ou quand ils sont
re´sonnants avec des transitions diffe´rentes (re´sonance de croisement). Conside´rons d’abord
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le cas ou` ∆ = δ = 0 (transition unique a` ω0) : nous avons δs = −δp, c’est a` dire que si la
fre´quence pompe est fixe et en de´saccord (δp) avec la transition ω0, le signal induit par la
se´lection de vitesse se verra quand la sonde aura un de´saccord de −δp par rapport a` ω0. On
note que pour δp 6= 0 les atomes participant au signal auront une vitesse non nulle, donne´e
par kv = δp. L’amplitude du signal sera donc module´e par le pourcentage d’atomes dans
une telle classe de vitesse (distribution de Maxwell-Boltzman). Pour les deux faisceaux en
re´sonance avec une autre transition hyperfine ω1 = ω0 + ∆ avec δ = ∆ 6= 0, on obtient
δs = −δp+2∆. Ainsi, dans cette configuration, la distance entre deux pics correspondants a`
des transitions hyperfines diffe´rentes est deux fois la distance entre les sous-niveaux hyperfins.
Pour les re´sonances de croisement (δ = 0 et ∆ 6= 0) on aura δs = ∆− δp et donc la distance
entre le pic correspondant aux deux laser re´sonnant avec la transition ω0 (∆ = δ = 0) et
le pic correspondant au croisement entre ω0 et ω1 sera e´gale a` la distance entre ω0 et ω1
(∆). Si les deux faisceaux sont a` la meˆme fre´quence (laser unique) on a bien suˆr δs = δp, et
la distance entre deux pics de re´sonance hyperfine est e´gale a` l’e´cart en fre´quence entre les
transitions ; la distance entre le croisement entre ω0 et ω1 est la moitie´ de la distance entre
les transitions (∆/2).
Si la formation de re´sonances supple´mentaires suit une se´lection de vitesse, le raison-
nement ci-dessus indique que les re´sonances observe´es, dans la nouvelle configuration avec la
fre´quence pompe fixe et la fre´quence sonde balayable, doivent avoir une distance a` l’absorp-
tion sature´e qui est le double de celle observe´e dans l’expe´rience avec les faisceaux a` meˆme
fre´quence.
Pour analyser les spectres obtenus dans cette expe´rience il nous est ne´cessaire de
connaˆıtre les fre´quences des faisceaux pompe et sonde. Pour connaˆıtre la fre´quence sonde
nous utilisons une expe´rience auxiliaire d’absorption sature´e sur une cellule de re´fe´rence et
une cavite´ Fabry Perot. Pour connaˆıtre la fre´quence pompe (fixe), nous mesurons la distance
entre la position d’une transition hyperfine sur l’absorption sature´e par rapport a` celle ob-
tenue dans la cellule de re´fe´rence.
Un exemple de spectre obtenu depuis le sous-niveau fondamental F=3 est montre´ a` la
figure (5.12a). Sur cette acquisition la fre´quence pompe est de´cale´e d’environ 370 MHz par
rapport a` la transition F = 3 → F ′ = 2 (ze´ro de l’axe des fre´quences), de telle fac¸on que
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la re´sonance supple´mentaire bleue se situe pre`s de la re´sonance atomique. On note que la
taille de la re´sonance supple´mentaire rouge, qui est assez de´cale´e par rapport a` la re´sonance
atomique, est beaucoup plus petite que la structure bleue. En comparant l’amplitude des
re´sonances supple´mentaires pour diffe´rents de´calages du faisceau pompe, on note que celle-ci
est proportionnelle a` l’absorption atomique du faisceau sonde, variable avec δs. Ceci parait
indiquer que le me´canisme de formation des re´sonances supple´mentaires passe par une e´tape
interme´diaire avec des atomes Cs(8P3/2) excite´s par le faisceau sonde. Ce processus devient
moins efficace si l’on s’e´carte du centre Doppler, a` cause du plus faible nombre d’atomes (a`
v 6= 0) qui contribuent au signal.
Figure 5.12 – Spectres obtenus avec le faisceau pompe fixe en fre´quence et le faisceau sonde
balayable. (a) Dans une configuration en contrepropagation obtenue en modulation d’amplitude
(b) Dans une configuration en copropagation obtenue en modulation de fre´quence.
La distance entre la structure bleue et la transition atomique F = 3→ F ′ = 2 observe´e
dans la figure (5.12a) est de 400 MHz correspondant bien a` deux fois la valeur indique´e sur
le tableau (5.1). De meˆme pour des acquisitions ou` on a de´cale´ le faisceau pompe du coˆte´
rouge, la position de la structure rouge est de 370 MHz, deux fois celle indique´e sur le ta-
bleau (5.1). Ceci est compatible avec une se´lection de vitesse pour la formation des re´sonances
supple´mentaires, indiquant aussi que les structures correspondent bien a` des re´sonances, alors
que les effets de propagation sont fortement modifie´s par le de´calage de la fre´quence pompe.
Une expe´rience ante´rieure a` l’e´poque ou` nous ne disposions que d’une seule source, utili-
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sant un modulateur acousto-optique pour de´caler la fre´quence pompe par rapport a` la sonde
nous avait permis d’observer un comportement similaire, ou` la distance entre re´sonances
supple´mentaires et la structure hyperfine restait inchange´e.
5.5.2 Deux faisceaux co-propageants
Nous avons aussi e´tudie´ une configuration avec deux faisceaux co-propageants. Dans
ce cas les e´quations e´quivalentes a` 5.1 et 5.2 de´crivant les re´sonances s’e´crivent :
ωp − kv = ω0 +∆ (5.4)
ωs − kv = ω0 + δ (5.5)
e´liminant kv dans les e´quations on obtient :
δp − δs = ∆− δ (5.6)
Dans ce cas pour les deux faisceaux re´sonnants avec la meˆme transition hyperfine (δ = ∆) on
a δp = δs, c’est-a`-dire qu’un de´calage de la fre´quence pompe induit un de´calage de la sonde
de meˆme quantite´ et signe. On observe que pour des transitions hyperfines diffe´rentes, on
obtient les pics d’absorption sature´e pour la meˆme fre´quence sonde (si δ = ∆ alors δs = δp peu
importe la valeur de ∆). On s’attend alors a` avoir un pic de l’absorption sature´e dominant
(accompagne´ de re´sonances de croisement) qui est la somme de toutes les contributions
hyperfines. Si les re´sonances supple´mentaires sont forme´es par les deux faisceaux re´sonnants
avec la meˆme transition (e´ventuellement mole´culaire), la structure sera confondue avec le
pic principal de l’absorption sature´e. Pour les re´sonances de croisement (δ = 0 et ∆ 6= 0) on
a δs = δp + ∆, c’est-a`-dire que la distance entre le pic principal de l’absorption sature´e et
la re´sonance de croisement correspond a` la distance entre les sous-niveaux hyperfins. Si les
re´sonances supple´mentaires sont forme´es quand un faisceau est sur la transition atomique et
l’autre sur une transition dime`re la distance entre celle-ci et l’absorption sature´e doit eˆtre la
meˆme que celle observe´e en contre-propageant (∆).
Expe´rimentalement, les deux faisceaux co-propageant arrivaient sur le de´tecteur, nous
avons donc module´ en fre´quence le faisceau sonde et re´alise´ une de´tection synchrone. Cela
nous a permis d’e´liminer une bonne partie du bruit lie´ au faisceau pompe. Nous avons ob-
serve´ des re´sonances supple´mentaires ayant le meˆme comportement que pour la configuration
contre-propageante et aux meˆmes positions (5.12b).
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Ces re´sultats sont compatibles avec une se´lection de vitesse. Une autre interpre´tation
envisageable est que les dime`res sont forme´s a` partir de l’absorption de photons de faisceaux
pompe et sonde, et que les re´sonances supple´mentaires observe´es correspondent a` des transi-
tions type Raman entre deux e´tats fondamentaux du dime`re. Bien qu’une re´sonance Raman
soit a` priori large (Doppler) pour une configuration en contre-propagation, les dime`res sont
forme´s a` partir d’une absorption se´lective en vitesse, ce qui peut faire que la re´sonance
Raman en contre-propagation soit e´troite.
5.5.3 Expe´rience avec les fre´quences des faisceaux accorde´s autour
de transitions hyperfines diffe´rentes.
Nous avons re´alise´ une expe´rience en pompant depuis un sous-niveau hyperfin fonda-
mental et en sondant une transition depuis l’autre e´tat hyperfin fondamental (voir figure
5.13a). Les deux faisceaux sont donc de´cale´s de ≈ 9 GHz. Un exemple de spectre obtenu
Figure 5.13 – (a) Diagramme de l’expe´rience avec les deux faisceaux re´sonnants avec des
sous-niveaux fondamentaux diffe´rents. (b) Spectre obtenu dans une configuration en contre-
propagation avec la fre´quence pompe fixe sur 6S1/2(F = 3) → 8P3/2 et la sonde balaye´e atour
de 6S1/2(F = 3) → 8P3/2. Le ze´ro repe´re la transition F = 4 → F ′ = 5 sur une cellule de
re´fe´rence.
en pompant l’e´tat F=3 et en sondant l’e´tat F=4 est montre´ sur la figure (5.13b)). Le signal
d’absorption sature´e est maintenant ne´gatif, indiquant une plus grande absorption quand le
faisceau pompe est pre´sent. En effet, le faisceau pompe transfe`re les atomes de l’e´tat F=3 a`
l’e´tat F=4, de fac¸on a` ce que le faisceau sonde voit plus d’atomes. On observe l’existence de
trois structures, relativement grandes par rapport au signal d’absorption sature´e, et ayant
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un signe ne´gatif. Ainsi, comme quand faisceaux pompe et sonde e´taient accorde´s sur le meˆme
sous-niveau du fondamental, les re´sonances supple´mentaires correspondent a` une diminution
de la transmission en pre´sence du pompe. Les distances des structures obtenues sur la figure
(5.13) sont : -650 MHz et 610 MHz, correspondant a` deux fois les distances pour les struc-
tures trouve´es auparavant en utilisant une seule source laser pour l’e´tat F=4, et 430 MHz
correspondant a` la re´sonance supple´mentaire bleue trouve´e pour l’e´tat F=3 (voir tableau 5.1).
Pour les expe´riences en pompant l’e´tat F=4 et en sondant F=3 on trouve des structures
a` des distances de : -1050 MHz, -520 MHz et 750 MHz. Celles-ci ne correspondent pas aux
distances trouve´es auparavant.
Nous avons aussi re´ussi a` observer les re´sonances supple´mentaires en pompant sur la
transition 6S1/2 → 8P3/2 et en sondant sur la transition 6S1/2 → 8P1/2 (figure 5.14).
Figure 5.14 – Spectre obtenu dans une configuration en contre-propagation avec la fre´quence
pompe fixe sur 6S1/2(F = 4)→ 8P3/2 et la fre´quence sonde balaye´e autour de 6S1/2(F = 4)→
8P1/2.
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5.6 Expe´riences utilisant trois faisceaux.
Pour valider l’ide´e que les re´sonances supple´mentaires observe´es sont associe´es a` la
formation de dime`res il serait inte´ressant de faire la spectroscopie de ces dime`res. On sait
que le spectre des transitions e´lectroniques se compose de bandes de vibration-rotation et
nous avons de´ja` observe´ la bande autour de 780 nm pour des dime`res forme´s par collisions
atomiques. L’utilisation d’un troisie`me faisceau pour sonder les dime`res que nous formons
devrait permettre de faire une e´tude spectroscopique de ceux-ci sur une gamme de fre´quences
suffisamment large.
Nous avons argumente´ que les re´sonances supple´mentaires correspondent a` une absorp-
tion du faisceau sonde par des dime`res. Cela veut dire que le laser autour de la re´sonance
atomique du ce´sium 8P permet de sonder les bons niveaux rovibrationnels. Nous avons
re´alise´ une expe´rience en fixant deux faisceaux contrepropageants de meˆme fre´quence sur une
re´sonance supple´mentaire et en balayant un troisie`me faisceau au voisinage de la re´sonance
atomique. Il devrait eˆtre possible d’observer des absorptions de dime`res y compris a` l’exte´rieur
de la largeur Doppler. Le faisceau que nous utilisons pour sonder les dime`res est utilise´ avec
une intensite´ faible pour e´viter que lui meˆme ne forme des dime`res. Nous n’avons pas re´ussi
a` voir une absorption dime`re sur le troisie`me faisceau, avec une sensibilite´ allant jusqu’a`
5× 10−5.
Nous avons aussi cherche´ a` sonder la formation de dime`res forme´s par les faisceaux a` 388
nm en sondant des raies de dime`res vers 780 nm (voir section 5.3). Pour cela nous utilisons
deux faisceaux 388 nm, contre-propageants et de meˆme fre´quence, fixe´e a` la fre´quence d’une
re´sonance supple´mentaire. Nous alignons le faisceau a` 780 nm de fac¸on coline´aire avec les
faisceaux 388 nm. Nous se´parons la de´tection des faisceaux 780 nm et 388 nm co-propageants
en utilisant deux miroirs re´fle´chissant le bleu (plus de 95% de re´flectivite´) et transmettant le
rouge. Nous modulons en amplitude les faisceaux bleus et detectons le 780nm en de´tection
synchrone. Nous n’avons pas re´ussi a` voir ni une absorption line´aire ni une absorption sa-
ture´e des dime`res a` 780 nm. Nous estimons la sensibilite´ de nos mesures a` environ 5× 10−6.
Les expe´riences ont e´te´ faites pour de fortes puissances des faisceaux 388 nm et des densite´s
de ce´sium autour 1.5× 1013 atomes/cm3, pour eˆtre suˆr d’avoir une puissance suffisante des
faisceaux au point de croisement en e´vitant une trop grande diminution des puissances par
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absorption. Les faisceaux 388 nm ne sont pas tre`s focalise´s pour que la longueur de Rayleigh
soit suffisante et permette une superposition convenable du faisceau 780 nm.
Nous avons aussi essaye´ de fixer le laser 780 nm aux alentours d’une raie de dime`re
(repe´re´e auparavant) et de balayer la fre´quence des lasers 388nm en cherchant une absorp-
tion a` 780 nm quand les faisceaux 388nm sont autour de la re´sonance supple´mentaire, sans
re´sultats concluants.
La non-de´tection des dime`res en utilisant le laser 780 nm n’exclut pas la formation de
ceux-ci a` l’e´tat fondamental. La petite portion de la bande d’absorption dime`re que nous
sondons (une dizaine de GHz, compare´e a` environ 50 nm couvert par la bande [Che06])
n’exclut pas la possibilite´ que nous formions des dime`res de fac¸on se´lective sur certains
niveaux rovibrationnels autres que ceux sonde´s.
5.7 Conclusion
En re´alisant des expe´riences de type absorption sature´e, nous avons observe´ des re´sonances
supple´mentaires dans la largeur Doppler des raies 8P3/2 et 8P1/2 du ce´sium. Ces re´sonances
ont : une position en fre´quence fixe, inde´pendante des conditions expe´rimentales ; une am-
plitude qui de´pend de l’intensite´ du faisceau sonde de fac¸on non line´aire ; une largeur sub
Doppler et plus e´troite que les structures hyperfines des niveaux 8P3/2 et 8P1/2 du ce´sium ;
et un temps de formation relativement long indiquant un processus de pompage optique. En
ge´ne´ral ces re´sonances supple´mentaires correspondent a` une augmentation de l’absorption
du faisceau sonde en pre´sence du faisceau pompe.
L’invariance de la position des re´sonances supple´mentaires avec la modification de
la propagation des faisceaux dans les diffe´rentes conditions expe´rimentales, nous permet
d’e´carter des effets non line´aires lie´s a` la propagation. Les expe´riences avec la fre´quence
pompe fixe dans les configurations co-propageante et contre-propageante renforcent cette
argumentation.
L’invariance des positions des re´sonances supple´mentaires, allie´e a` l’absence de struc-
ture hyperfine indiquent que ces re´sonances sont d’origine non-atomique, semblant indiquer
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que celles-ci sont des re´sonances de dime`res.
Le comportement non-line´aire des amplitudes des re´sonances supple´mentaires avec l’in-
tensite´ du faisceau sonde indique que celui-ci non seulement sonde, mais participe a` la for-
mation des dime`res.
Pour les expe´riences avec deux fre´quences diffe´rentes, la conservation de la distance en
fre´quence entre l’A.S. et les re´sonances supple´mentaires est compatible avec un processus
avec une se´lection de vitesse pour la formation des dime`res. L’observation des re´sonances
supple´mentaires correspond soit a` de l’absorption du faisceau sonde par les dime`res forme´s
de fac¸on se´lective en vitesse dans une bande du fondamental, soit a` une transition du type
Raman entre pompe et sonde entre l’e´tat fondamental mole´culaire forme´ et un autre e´tat
fondamental.
Nous avons cherche´ a` faire une spectroscopie des bandes de dime`res depuis l’e´tat peuple´
par nos deux faisceaux 388nm, en utilisant un troisie`me faisceau. Nous avons sonde´ des
bandes connues de dime`res de ce´sium autour de 780 nm et de 388 nm. Les deux essais
ont e´te´ infructueux. Il est cependant possible que nous formions les dime`res dans un e´tat
rovibrationnel autre que ceux sonde´s par notre troisie`me faisceau.
Notons que le processus permettant l’e´ventuelle formation de dime`res permet d’avoir
des transitions bien re´solues pour une configuration expe´rimentale bien plus simple que celle
utilise´e pour la photoassociation d’atomes froids. En meˆme temps, elle permet l’observation
des e´ventuels dime`res a` des tempe´ratures bien plus basses que les tempe´ratures usuelles
pour la formation de dime`res par collisions atomiques. Nous avons observe´ des re´sonances
supple´mentaires a` des tempe´ratures aussi basses que 45˚ C.
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Chapitre 6
Oscillations de Bloch pour des atomes
adsorbe´s sur une surface die´lectrique
6.1 Introduction
Comme nous l’avons vu au chapitre I, un atome pre`s de la surface (z ≤ λ/2π) subit
le potentiel longue porte´e de l’interaction de van der Waals. Si l’atome s’approche bien plus
de la surface (quelques dixie`mes de nanome`tres), il subit une interaction re´pulsive due a` la
superposition des nuages e´lectroniques de l’atome et de la surface. La combinaison de ces
deux potentiels conduit a` un puits de potentiel d’interaction [Hoi80]
Il y a quelques anne´es, nous avons e´tudie´ une technique permettant de transfe´rer des
atomes d’un nuage froid vers un niveau quantique vibrationnel du puits du potentiel [Pas06].
Une fois dans un niveau quantique donne´, l’atome se trouve pie´ge´ pre´s de la surface et libre
de se de´placer dans le plan paralle`le a` la surface. K. Hakuta et collaborateurs ont observe´ une
modification du spectre atomique au voisinage d’une fibre optique a` cause des transitions
entre niveaux vibrationnels des puits de potentiel correspondants aux e´tats e´lectroniques
fondamental, et excite´, de l’atome [Nay07].
Le potentiel re´pulsif de courte porte´e est extreˆmement sensible a` la structure de la
surface. Dans le cas d’une surface cristalline, les atomes sont re´gulie`rement distribue´s sur un
re´seau pe´riodique. Il en re´sulte que le potentiel re´pulsif de courte porte´e est pe´riodique dans
le plan de la surface. L’atome pie´ge´ subit les phe´nome`nes typiques d’une particule dans un
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potentiel pe´riodique.
L’e´tude de particules dans des potentiels pe´riodiques a commence´ dans les anne´es 1930
dans l’e´tude du transport quantique d’e´lectrons dans des re´seaux pe´riodiques. Il a e´te´ montre´
que les fonctions d’onde des e´lectrons obe´issaient au the´ore`me de Bloch et que les e´nergies
permises des e´lectrons se situaient dans des bandes se´pare´es par des intervalles interdits.
L’e´tude des e´lectrons dans un potentiel pe´riodique et soumis a` une force exte´rieure station-
naire (via un champ e´lectrique) a montre´ que cette situation donnait lieu a des phe´nome`nes
tre`s inte´ressants comme l’effet tunnel entre bandes d’e´nergies, appele´ effet tunnel Zener
[Zen34].
Un autre phe´nome`ne inte´ressant est que cet e´lectron a une trajectoire oscillanate,
malgre´ le fait d’eˆtre soumis a` une force stationnaire. Ce comportement est duˆ a` des effets
d’interfe´rence de re´flexions de Bragg dans le potentiel pe´riodique [Har04]. Ce phe´nome`ne ne
fut jamais observe´ dans le syste`me propose´ originalement (e´lectrons dans un re´seau cristal-
lin) a` cause de la trop fre´quente diffusion par des de´fauts du cristal. Dans les 20 dernie`res
anne´es, ce phe´nome`ne a e´te´ observe´ dans plusieurs syste`mes diffe´rents : des e´lectrons dans
des super-re´seaux (par exemple, [Was93]) ; des atomes froids dans des re´seaux optiques (par
exemple, [Ben96]) et des photons dans un re´seau d’indice de re´fraction (par exemple, [Sap03]).
Nous analysons dans ce chapitre un nouveau syste`me pour l’observation d’oscillations
de Bloch : un atome adsorbe´ dans le puit du potentiel atome-surface.
6.2 Potentiel d’interaction atome-surface pour des pe-
tites distances
Nous allons dans cette section de´crire le potentiel d’interaction atome-surface pour des
petites distances (< λ/2π). Nous allons traiter le potentiel d’interaction comme la super-
position de deux contributions : i) Le potentiel longue porte´e attractif ; ii) Un potentiel de
courte porte´e re´pulsif.
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6.2.1 Potentiel attractif de longue porte´e
Un atome pre`s d’une surface (a` une distance z plus petite que la longueur d’onde
re´duite du champ e´mis par le dipoˆle atomique) subit l’interaction de van der Waals du
type −C3/z3. Il a e´te´ prouve´ expe´rimentalement que cette forme fonctionnelle est valable
jusqu’a` des distances aussi petites que 20 nm [Fic07]. Pour des distances encore plus petites
le potentiel −C3/z3 est divergeant et le calcul utilisant un dipoˆle image n’est plus valable
quand la distance se rapproche du rayon atomique. Pour e´viter la divergence, certains auteurs
proposent d’e´crire l’interaction de vdW sous la forme [Var96] :
VvdW = −
C3
(
1− e−z/ξ
)3
z3
(6.1)
ou` le terme
(
1− ez/ξ
)3
est introduit pour e´viter la divergence a` z → 0.
6.2.2 Potentiel re´pulsif de courte porte´e
A des distances atome-surface plus courtes, les atomes subissent un potentiel re´pulsif duˆ
a` la superposition des nuages e´lectroniques atomiques et de la surface. Ce potentiel re´pulsif
peut eˆtre de´crit par une exponentielle de´croissante [Goo86] :
Vrep = A exp
[
a(Q(~R)− z)
]
(6.2)
ou` ~R = (x, y) est la projection du vecteur position dans le plan paralle`le a` la surface et Q(~R)
tient compte de la corrugation de la surface. Ce terme de corrugation prend en compte a`
la fois la variation des positions en z des diffe´rents constituants de la surface et les varia-
tions de l’interaction des diffe´rents constituants avec l’atome de la vapeur. Pour une surface
die´lectrique cristalline les e´lectrons sont localise´s autour des atomes de celle-ci. Ces atomes
sont alors tous localise´s de fac¸on pe´riodique sur le re´seau cristallin. Le potentiel re´pulsif est
donc pe´riodique sur le plan paralle`le a` la surface (c’est-a`-dire Q(~R) est pe´riodique). C’est
cette pe´riodicite´ que nous allons exploiter dans les e´tudes faites dans ce chapitre.
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6.2.3 Diffraction atomique sur des surfaces : informations expe´ri-
mentales sur le potentiel
Une technique expe´rimentale largement utilise´e pour obtenir des informations sur le
potentiel d’interaction pour des petites distances atomes-surface est la diffraction d’atomes
neutres incidents sur la surface. Cette technique est particulierement inte´ressante car la dif-
fraction e´tant due a` la pe´riodicite´ du potentiel, il est possible d’obtenir des informations sur
la partie re´pulsive de l’interaction [Hoi80]. De plus, une modification de la diffraction due a`
un couplage avec les e´tats vibrationnels du puits de potentiel d’interaction, pour certaines
conditions d’incidence (angle et vitesse), permet de connaˆıtre l’e´nergie de ces e´tats. A partir
des informations obtenues il est possible de remonter a` un mode`le du potentiel d’interaction.
Afin d’analyser la faisabilite´ de ce syste`me pour l’observation d’oscillations de Bloch,
nous allons e´tudier le cas spe´cifique d’un atome d’He a` l’e´tat fondamental interagissant avec
une surface de LiF.
6.2.4 Potentiel d’interaction entre un atome d’He´lium et une sur-
face de LiF
La principale raison de ce choix est la grande quantite´ de donne´es sur l’interaction
disponible dans la litte´rature, ce syste`me e´tant le plus e´tudie´ en diffraction atomique.
Nous utiliserons ici le potentiel du type Morse corrugue´ propose´ par V. Celli et colla-
borateurs [Cel85] pour reproduire the´oriquement des re´sultats expe´rimentaux de diffraction
d’un atome d’He dans l’e´tat e´lectronique fondamental, diffracte´ sur une surface de LiF. Le
potentiel utilise´ est :
V (~r) = D
[
e−2α(z−z0+Q(
~R)) − 2e−α1(z−z0)
]
, (6.3)
ou` D = 8.03 meV est la profondeur du puits de potentiel, α = 1.35 A˚−1, α1 = 1.0 A˚
−1,
z0 = 1.0A˚ etQ(~R) = 2h
(
cos(2π
d
x) + cos(2π
d
y)
)
est la fonction de corrugation avec h = 0.102A˚
et ou` d = 2.84 A˚ est la constante du re´seau. Ce potentiel a e´te´ choisi par sa simplicite´
mathe´matique et pour donner des tre`s bons re´sultats compare´s aux donne´es expe´rimentales.
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E´tant donne´e la pe´riodicite´ sur le plan (x,y) du potentiel 6.3, on peut e´crire celui-ci
sous la forme :
V (~r) = V0(z) +
∑
~G6=0
V ~G(z)e
i ~G·~R (6.4)
ou` ~G repre´sente les diffe´rents vecteurs re´ciproques du re´seau, ~G =
(
m2π
d
, n2π
d
)
,m et n entiers.
Le potentiel V0(z), que nous appellerons potentiel d’adsorption, est la moyenne late´rale du
potentiel d’interaction. Pour le potentiel 6.3
V0(z) = σ
−1
∫ ∫
σ
V (~r)d2 ~R = D
[
I20 (2hα)e
−2α(z−z0) − 2e−α1(z−z0)
]
(6.5)
ou` Ij(x) est la fonction modifie´e de Bessel d’ordre j, et σ est la surface d’une cellule unitaire.
Ce potentiel en forme de puits, donne lieu a` l’existence d’e´tats lie´s, connus comme ni-
veaux d’adsorption. Un atome pie´ge´ dans un niveau d’adsorption est pie´ge´ dans la direction
perpendiculaire a` la surface.
Le potentiel d’adsorption V0(z) de l’e´quation 6.5 est montre´ sur la figure 6.1 ainsi que les
e´tats lie´s de ce potentiel. Ce potentiel a trois e´tats lie´s ayant pour e´nergie E0 = −5.98meV,
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Figure 6.1 – Potentiel d’adsorption V0(z) pour le potentiel type Morse corrugue´ entre un
atome d’he´lium et une surface de LiF et les niveaux vibrationnels solutions de l’e´quation de
Schro¨dinger
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E1 = −2.54 meV et E2 = −0.59 meV. La partie attractive de ce potentiel tend vers ze´ro
(pour z → ∞) plus rapidement que le potentiel vdW. Comme conse´quence de cela, nous
n’avons que trois e´tats lie´s au lieu des quatre e´tats d’adsorption trouve´s expe´rimentalement
[Der78, Ril07]. Cependant, ce potentiel repre´sente bien la partie la plus profonde du potentiel
qui nous inte´resse ici [Lim00].
Nous de´noterons par φn(z) les solutions de l’e´quation de Schro¨dinger inde´pendante du
temps pour le potentiel V0(z) :
ǫnφn(z) =
[
− h¯
2
2m
d2
dz2
+ V0(z)
]
φn(z) (6.6)
avec m la masse de l’atome d’he´lium. Les solutions avec des e´nergies ǫn ne´gatives sont les
e´tats d’adsorption mentionne´s plus haut et montre´s sur la figure 6.1. Des solutions avec
e´nergies positives sont possibles et correspondent aux atomes libres arrivant ou partant de
la surface.
Nous avons e´tudie´ une technique radiative pour transfe´rer des atomes froids arrivant
sur la surface vers un e´tat d’adsorption du puits de potentiel. Un bref re´sume´ de la technique
est introduit dans la section suivante.
6.3 Adsorption assiste´e par une technique type pho-
toassociation
Nous avons e´tudie´ une technique radiative permettant de transfe´rer des atomes froids
arrivant a` l’e´tat fondamental sur une surface vers des e´tats lie´s du potentiel e´lectronique
fondamental. Cette technique utilise une e´tape interme´diaire, type photoassociation, ou` les
atomes sont transfe´re´s vers un e´tat lie´ du potentiel d’interaction pour l’atome dans l’e´tat
e´lectronique excite´ [Pas06]. La technique est illustre´e sur la figure 6.2.
Un laser est re´sonnant entre un e´tat libre φk(z) (ou` k de´note la projection du vecteur
d’onde de l’atome, qui est suppose´ a` une tempe´ratures typiquess des pie`ges magne´to-optiques
(MOT), dans la direction perpendiculaire a` la surface) du potentiel de l’e´tat e´lectronique
fondamental, et un e´tat lie´ φ′n(z) du potentiel pour l’e´tat e´lectronique excite´. L’efficacite´ des
transferts vers les diffe´rents niveaux vibrationnels excite´s de´pend des facteurs de Franck-
Condon entre φk(z) et φ
′
n(z). Des calculs pour le syste`me atome de Lithium et surface de
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Figure 6.2 – Sche´ma de la technique radiative pour transfe´rer des atomes libres vers des
niveaux d’adsorption du puits de potentiel de l’e´tat e´lectronique fondamental. Les puits de po-
tentiels montre´s sont obtenus a` partir d’une estimation de l’interaction entre un atome Li et
une surface de LiF [Pas06]. Le laser ω1 transfe`re les atomes vers un e´tat lie´ du potentiel excite´.
Ces atomes peuvent eˆtre transfe´re´s vers les niveaux d’adsorption du potentiel fondamental par
e´mission spontane´e ou par l’utilisation d’un deuxie`me laser (e´mission stimule´e)(b).
LiF indiquent que le taux de transfert vers les e´tats plus proches de la dissociation (plus
favorables en termes de facteurs de Franck-Condon) pour des intensite´s laser de 100W/cm2
sont de l’ordre de 107 atomes/s [Pas06].
Deux me´canismes peuvent eˆtre conside´re´s pour transfe´rer, ensuite, les atomes du ni-
veau φ′n(z) vers un niveau vibrationnel du potentiel fondamental φn(z) : i) l’utilisation d’un
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second laser pour faire la transition φ′n′(z) → φn(z) ; ii) le transfert vers des niveaux vibra-
tionnels φn(z) par e´mission spontane´e.
Le me´canisme i) permet de peupler se´lectivement les niveaux vibrationnels les plus
profonds du puits de potentiel fondamental. En effet, nos calculs montrent que nous arrivons
a` transfe´rer 104 atomes vers le niveau le plus profond du potentiel (φ0(z)) en une centaine
de microsecondes [Pas06].
ii) L’e´mission spontane´e est une me´thode assez efficace pour transfe´rer les atomes vers
les niveaux vibrationnels fondamentaux, ces derniers e´tant favorise´s par rapport a` l’e´mission
spontane´e vers un e´tat fondamental libre. Cependant, les facteurs de Franck-Condon font
qu’a` peine les niveaux proches de l’e´nergie de dissociation sont peuple´s. Nos calculs montrent
qu’environ 104 atomes soient transfe´re´s par e´mission spontane´e vers les niveaux vibration-
nels fondamentaux les plus e´nerge´tiques. Cette grande efficacite´ du transfert par e´mission
spontane´e fait que dans l’utilisation du me´canisme i), un nombre non ne´gligeable d’atomes
est aussi transfe´re´ vers les niveaux vibrationnels plus e´nerge´tiques.
Les atomes dans les e´tats vibrationnels du puits de potentiel peuvent interagir avec
les phonons de volume perpendiculaires a` la surface, induisant des transferts entre niveaux
vibrationnels. Cette interaction a e´te´ prise en compte comme une vibration de la position z0
de la surface due aux phonons acoustiques perpendiculaires a` celle-ci [Gor80]. En conside´rant
des surface a` de basses tempe´ratures (une dizaine de Kelvin), les interactions avec les pho-
nons ont tendance a` transfe´rer les atomes vers les niveaux les plus profonds, de sorte qu’apre`s
un certain temps (≈ 100 µs) les atomes se retrouvent a` l’e´tat le plus profond (φ0(z)), celui
ci e´tant stable. La raison de ce transfert est que l’e´cart entre les niveaux vibrationnels est
supe´rieur a` l’e´nergie des phonons existant a` ces tempe´ratures, re´duisant drastiquement la
probabilite´ de transferts vers des niveaux plus e´leve´s [Pas06],[leK07].
Cette technique radiative ne peut bien suˆr pas eˆtre utilise´e pour l’atome d’he´lium fon-
damental, mais peut eˆtre e´ventuellement utilise´e pour un atome d’he´lium me´tastable. Nous
conside´rerons dans ce chapitre, comme point de de´part pour nos calculs, que nous avons
transfe´re´ une bonne quantite´ d’atomes dans l’e´tat vibrationnel le plus profond du puits de
potentiel fondamental. Nous conside´rons que les calculs et re´sultats trouve´s dans ce chapitre
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pour le syste`me He-LiF peuvent servir a` envisager l’e´tude d’autres syste`mes pour lesquels la
technique radiative peut eˆtre utilise´e.
L’atome pie´ge´ dans un niveau vibrationnel est soumis au potentiel pe´riodique de surface
de courte porte´e.
6.4 Fonctions de Bloch et bandes d’e´nergie
Revenons a` notre potentiel d’interaction atome-surface pe´riodique donne´ par l’e´quation
6.3, que nous pouvons e´crire sous la forme 6.4. Soit le potentiel V¯n(~R) pris comme la moyenne
de la partie pe´riodique de V (~z) sur le niveau vibrationnel φn(z) :
V¯n(~R) =
∫
φ∗n(z)
∑
~G6=0
V ~Ge
i ~R· ~G
φn(z)dz (6.7)
avec V ~G donne´ par :
V ~G = σ
−1
∫ ∫
σ
V (~r)e−
~G·~Rd2 ~R (6.8)
Pour le potentiel de Morse corrugue´ de l’e´quation 6.3, les composantes V ~G sont donne´es par
[Goo86] :
V ~G = Im(2hα)In(2hα)D exp (−2α(z − z0)) (6.9)
ou` on a pris ~G =
(
m2π
d
, n2π
d
)
. Soient les fonctions χn,l, solutions de l’e´quation de Schro¨dinger
avec le potentiel bidimensionnel pe´riodique V¯n(~R) :
En,lχn,l = − h¯
2
2m
(
d2
dx2
+
d2
dy2
)
χn,l + V¯n(~R)χn,l (6.10)
χn,l e´tant solution de l’e´quation de Schro¨dinger pour un potentiel pe´riodique. Les e´nergies
En,l sont distribue´es en bandes d’e´nergie.
6.4.1 Fonctions de Bloch
Nous allons dans cette section traiter le proble`me d’un atome soumis au potentiel
V¯n(~R), avec pour but de de´crire les fonctions χn,l(~R) et de calculer les bandes d’e´nergie En,l.
Le proble`me d’une particule dans un potentiel pe´riodique a de´ja` e´te´ largement e´tudie´. Nous
suivrons dans cette section ce qui est de´crit en [Ash76].
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Nous pouvons faire une expansion du potentiel pe´riodique V¯n(~R) de la forme
V¯n(~R) =
∑
~G
V¯n, ~Ge
i ~G·~R (6.11)
avec V¯n, ~G =
∫
φ∗n(z)V ~G(z)φn(z)dz obtenu a` partir de l’e´quation 6.7.
En conside´rant que le cristal a une dimension L dans les directions x et y et que la
fonction χn,l(~R) doit eˆtre pe´riodique avec pe´riodicite´ L (χn,l(x, y) = χn,l(x + L, y + L)), on
peut faire une expansion de χn,l(x, y) dans la base de vecteurs ~K = (n
2π
L
,m2π
L
) :
χn,l(~R) =
∑
~K
C ~Ke
i ~K·~R (6.12)
En remplac¸ant l’expression pour V¯n, ~G et l’e´quation 6.12 dans l’e´quation de Schro¨dinger
6.10, on a : En,l + h¯2
2m
(
d2
dx2
+
d2
dy2
)
−∑
~G
V¯n, ~Ge
i ~G·~R
∑
~K
C ~Ke
i ~K·~R = 0 (6.13)
d’ou` on peut obtenir :
∑
~K
En,l − h¯2 ~K2
2m
(
d2
dx2
+
d2
dy2
)C ~Kei ~K·~R −∑
~K′
∑
~G
V¯n, ~GC ~K′e
i( ~K′+ ~G)·~R = 0 (6.14)
En utilisant le fait que des termes en eiαx et eiα
′x sont line´airement inde´pendants pour
α 6= α′, l’e´quation 6.14 n’a de solutions non nulles que si on impose ~K ′ = ~K − ~G. En faisant
le changement ~K → ~K+ ~G′ de fac¸on a` ramener les vecteurs ~K a` la premie`re zone de Brillouin
on a : E(n, l)− h¯2
(
~K + ~G′
)2
2m
C ~K+ ~G′ −∑
~G
V¯n, ~GC ~K− ~G+ ~G′ = 0 (6.15)
Nous obtenons pour chaque valeur de ~K dans la premie`re zone de Brillouin, un syste`me
d’e´quations pour les variables Cn, ~K+ ~G′+ ~G′ avec une e´quation pour chaque valeur de
~G′. Nous
introduirons un indice ~K pour les fonctions bidimensionnelles χ
~K
n,l et pour les auto-e´nergies,
E
~K
n,l. Les vecteurs
~K sont usuellement de´nomme´s quasi-moment (ou moment cristallin) par
analogie avec le moment line´aire, mais il ne s’agit pas du moment de l’atome.
Le syste`me d’e´quations 6.15 n’a de solutions non triviales que si le de´terminant de la
matrice forme´e par les coefficients des variables Cn, ~K+ ~G′+ ~G′ est nul. Que le de´terminant soit
nul impose une e´quation pour les auto e´nergies E
~K
n,l. En principe la dimension de la matrice
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doit eˆtre infinie (nombre infini de valeurs diffe´rentes de ~G). En pratique nous limitons la ma-
trice a` une certaine dimensionnalite´ N, faisant que N solutions diffe´rentes pour l’auto e´nergie
E
~K
n,l existent, qui consistent en N bandes d’e´nergie avec l’indice l indiquant les diffe´rentes
bandes pour un niveau d’adsorption n donne´.
Nous avons utilise´ une matrice de dimension N=25, correspondant a` prendre des termes
avec ~G′ = (n2π
d
,m2π
d
) avec m,n = ±2,±1, 0. Nous avons ve´rifie´ nume´riquement que la limi-
tation a` cette dimension e´tait suffisante pour obtenir une bonne convergence. Les e´le´ments
de l’expansion du potentiel V¯n, ~G sont obtenus en utilisant l’e´quation 6.9. Nous obtenons :
V¯n, ~G = Im(2hα)In(2hα)D
∫
φ∗n(z) exp (−2α(z − z0))φn(z)dz︸ ︷︷ ︸
I
(6.16)
Nous obtenons I=0.55 pour n=0 (niveau vibrationnel le plus profond), I=0.35 pour n=1 et
I=0.16 pour n=2. Les valeurs des composantes V¯0, ~G sont montre´es sur la figure 6.3.
Figure 6.3 – Valeurs de Log
(
V¯0, ~G
)
, avec ~G = (i2πd , j
2π
d ), calcule´es a` partir de l’e´quation
6.16.
Les trois premie`res bandes d’e´nergie pour le niveau vibrationnel n=0 sont montre´es sur
la figure 6.4. Nous allons de´finir la largeur de la bande ∆En,l comme e´tant la diffe´rence entre
la plus grande et la plus petite e´nergie de la bande. La largeur de la premie`re bande E0,0 est
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∆E0,0 = 0.5 meV. La se´paration d’e´nergie entre la bande E0,0 et la bande E0,1 (c’est-a`-dire,
entre les deux premie`res bandes pour le niveau d’adsorption le plus profond) est de δE = 1
meV. Pour les autres niveaux vibrationnels on a un ensemble similaire de bandes d’e´nergie
(que nous ne montrerons pas ici) se´pare´es par les e´nergies des niveaux d’adsorption ǫn. La
diffe´rence d’e´nergie entre les bandes E0,0 et E1,0 est de 3 meV, qui correspond a la diffe´rence
d’e´nergie ǫ1 − ǫ0.
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Figure 6.4 – Trois premie`res bandes d’e´nergie pour le potentiel V¯0. Nous avons somme´ pour
chaque bande l’e´nergie ǫ0 du niveau vibrationnel φ0(z). Dans la figure G0 =
2π
d .
Les fonctions χ
~K
n,l peuvent eˆtre calcule´es en remplac¸ant dans le syste`me d’e´quation
6.15 les bandes d’e´nergie calcule´es. Ces fonctions obe´issent au the´ore`me de Bloch [Ash76],
c’est-a`-dire :
χ
~K
n,l(
~R) = u
~K
n,l(
~R) exp(i ~K · ~R) (6.17)
avec u
~K
n,l(x, y) = u
~K
n,l(x + d, y + d) une fonction avec la meˆme pe´riodicite´ que le potentiel
V¯n(~R). Les fonctions χ
~K
n,l sont non localise´es.
A partir des fonctions d’adsorption φn(z) et des fonctions χ
~K
n,l(~R) solutions de l’e´quation
6.10, nous pouvons construire les fonctions compose´es : ϕ
~K
n,l(~r) = χ
~K
n,l(~R)φn(z). Ces fonctions
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sont localise´es dans la direction perpendiculaire a` la surface et de´localise´e dans le plan de la
surface. Une telle fonction n’est pas solution de l’e´quation de Schro¨dinger avec le potentiel
atome-surface V (~r), a` cause des couplages entre les diffe´rents niveaux vibrationnels induits
par la partie pe´riodique du potentiel :
∫
φ∗m(z)
(∑
~G6=0 V ~Ge
i ~R· ~G
)
φn(z)dz 6= 0.
Nous pouvons donc e´crire le Hamiltonien − h¯
2m
∇2 + V (~r) comme e´tant la somme d’un
Hamiltonien n’ayant que des e´le´ments diagonaux dans la base ϕ
~K
n,l(~r) (H0) et un potentiel
contenant les e´le´ments non diagonaux (V ′). Soit la base φn(z)χ
~K
n,l(~R) e´crite sous la forme
|n, l〉 on a :
H0 = − h¯
2
2m
∇2 + V0(z) +
∑
n
V¯n(~R)|n, l〉〈n, l| et (6.18)
〈n, l|H0|n, l〉 = ǫn + E ~Kn,l (6.19)
Le potentiel non diagonal V ′ peut s’e´crire :
V ′ =
∑
(n,l),(n′,l′) 6=(n,l)
〈n′, l′|∑
~G6=0
V ~G(z)e
i ~G·~R|n, l〉|n′, l′〉〈n, l| (6.20)
6.4.2 Solution de l’e´quation de Schro¨dinger en pre´sence d’une
force
Si nous ajoutons au potentiel d’interaction atome surface une force (~F ) paralle`le a`
l’interface et statique, nous obtenons comme nouvelle e´quation de Schro¨dinger, l’e´quation :
ih¯
∂
∂t
ϕn,l(~r, t) =
(
− h¯
2
2m
∇2 + V0(z) + V¯n(~R)− ~F · ~R
)
ϕn,l(~r, t) (6.21)
ou` nous avons e´crit la fonction ϕ
~K
n,l(~r, t) = φn(z, t)χ
~K
n,l(~R, t), et ou` nous avons introduit une
de´pendance temporelle pour les fonctions d’adsorption et les fonctions de Bloch. Dans notre
syste`me la force peut eˆtre obtenue en acce´le´rant la surface ce qui est e´quivalent a` re´aliser une
force inertielle sur les atomes. Comme la force introduite est dans le plan de la surface il n’y
a pas de changement pour l’e´quation de Schro¨dinger perpendiculaire a` la surface. L’e´volution
des fonctions d’adsorption est donne´e par :
φn(z, t) = φn(z)e
−i ǫ
h¯
t (6.22)
Pour la de´pendance temporelle de la fonction de Bloch nous allons dans un premier
temps e´crire les fonctions χ
~K
n,l(~R, t) obe´issant explicitement au the´ore`me de Bloch :
χ
~K
n,l(~R, t) = u
~K
n,l(~R) exp(i ~K · ~R) exp(−iE ~Kn,lt/h¯) (6.23)
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Nous allons supposer que par l’introduction du terme −~F · ~R, ces fonctions sont modifie´es
de la fac¸on suivante [Hou40] :
χ
~K0
n,l (
~R, t) = u
~K0+Ft/h¯
n,l (
~R) exp
(
i
(
~K0 + ~Ft/h¯
)
· ~R
)
exp(−i
∫ t
dτE
~K0+Fτ/h¯
n,l t/h¯) (6.24)
Dans l’e´volution de χ
~K0
n,l (
~R, t) de l’e´quation 6.24, il est implicite que la distribution initiale
des vecteurs ~K est e´troite par rapport a` la largeur de la premie`re zone de Brillouin (c’est
le cas pour des atomes froids charge´s par la technique radiative de´crite dans la section 6.3).
C’est-a`-dire que la fonction d’onde atomique s’e´tale sur plusieurs pe´riodes du potentiel sur
le plan de la surface. Ceci est une condition importante pour l’observation des oscillations
de Bloch [Har04]. L’effet de la force est donc de faire e´voluer le quasi-moment selon ~K(t) =
~(K0) + ~F/h¯t, c’est-a`-dire que le syste`me e´volue en se de´plac¸ant sur l’espace re´ciproque.
Cependant, les fonctions montre´es sur l’e´quation 6.24 ne sont pas solutions de l’e´quation
6.21. Il est toutefois possible de montrer que cette e´quation est satisfaite a` moins d’un terme
donne´ par :
i exp(− i
h¯
ǫnt)φn(z)~F · ∇Ku ~K+Ft/h¯n,l (~R) exp(i ~K · ~R) exp(−iE ~Kn,lt/h¯), (6.25)
qui peut donner lieu a` des transitions entre bandes d’e´nergie. Cependant, si la force est
suffisamment faible le terme 6.25 est ne´gligeable et on peut e´crire la solution de l’e´quation
de Schro¨dinger 6.21 comme e´tant la fonction 6.24. Le crite`re pour que la force soit conside´re´e
comme petite est [Cri02] : ∣∣∣~F ∣∣∣ << md
4h¯2
[δE]2 (6.26)
Nous conside´rerons que nous sommes toujours dans une situation ou` la relation 6.26
est satisfaite, c’est-a`-dire nous ne´gligerons toute transition entre bandes induite par la force
externe.
Nous avons donc ~K(t) qui e´volue sur la zone de Brillouin en explorant la bande
d’e´nergie. Si la force suit la condition 6.26, en arrivant sur la limite de la zone, l’atome
est re´fle´chi, avec la valeur de ~K passant a` la limite oppose´e de celle ci. Nous avons donc une
e´volution pe´riodique des quasi-moments.
Un atome sur une bande d’e´nergie avec un quasimoment ~K a une vitesse moyenne
donne´e par [Ash76] :
vx,y( ~K) = h¯
−1 ∂E
~K
n,l
∂Kx,y
(6.27)
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Comme la bande d’e´nergie est pe´riodique dans l’espace re´ciproque, la vitesse l’est aussi. Le
quasi-moment parcourant la zone de Brillouin suivant l’e´quation ~K(t) = ~K0 +
F
h¯
t fait que
la vitesse de l’atome est pe´riodique au cours du temps. On observe donc une trajectoire
pe´riodique de l’atome. La pe´riode est donne´e par TB = h/Fd, c’est-a`-dire le temps que met
le quasi-moment a` parcourir la premie`re zone de Brillouin.
6.4.3 E´volution tenant compte du couplage entre niveaux vibra-
tionnels
Nous souhaitons observer des oscillations de Bloch. Pour cela, il est de´sirable que les
atomes restent sur une bande d’e´nergie (ǫn + En,l) pour un niveau vibrationnel donne´. Or
l’existence du potentiel V ′ (e´quation 6.20) fait que des transitions |n′, l′〉 → |n, l〉 soient
possibles. Nous allons essayer d’estimer l’influence des transferts entre les diffe´rents e´tats
|n, l〉. Pour cela nous allons construire une fonction :
Ψ ~K(~r, t) =
∑
n,l
C
~K
n,lφn(z)χ
~K
n,l(~R, t) (6.28)
donne´e par la superposition des e´tats ϕ
~K
n,l aux diffe´rentes bandes d’e´nergie et diffe´rent e´tats
vibrationnels. L’e´volution de la fonction χ
~K
n,l(~R, t) est donne´e par l’e´quation 6.24, ou` nous
ne´gligeons le terme de phase car nous conside´rons que celle-ci est prise en compte par la
valeur complexe de C
~K
n,l. En introduisant la fonction Ψ ~K(~r, t) dans l’e´quation de Schro¨dinger
de´pendante du temps pour le potentiel V (~r)− ~F · ~R on a :
ih¯
∂Ψ ~K
∂t
=
(
H0 − ~F · ~R
)
Ψ ~K + V
′Ψ ~K (6.29)
En conside´rant que le terme de l’e´quation 6.25 est ne´gligeable on obtient un syste`me d’e´quations
pour les constantes C
~K
n,l donne´es par :
ih¯
d
dt
C
K0(t)
n,l = E
K0(t)
n,l C
K0(t)
n,l +
∑
n′,l′
n′ 6=n
C
K0(t)
n′,l′
∫
dzφn′(z)V ~G(z)φn(z)
∫
d~Rχ
K0(t)
n′,l′ (
~R)ei
~G·~Rχ
K0(t)
n,l (
~R)
(6.30)
En utilisant des techniques de calcul nume´rique, nous pouvons calculer l’e´volution des
coefficients C
~K0(t) pour une condition initiale donne´e C
~K0
n,l .
Conditions initiales Nous admettrons comme condition initiale du syste`me que les atomes
sont dans le niveau vibrationnel le plus profond du potentiel fondamental. Comme nous
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avons mentionne´ plus haut, les atomes peuvent eˆtre mis dans ce niveau par la technique
radiative de´crite dans la section 6.3. Nous conside´rons aussi que les atomes incidents sont
froids (T ≈ 150 µK) de fac¸on a` ce que leurs vecteurs d’onde soient bien plus petits que les
vecteurs re´ciproques du re´seau. Comme notre technique radiative ne modifie pas le vecteur
d’onde atomique (si on ne´glige le recul de l’atome duˆ a` l’absorption du photon, qui est tre`s
petit par rapport aux vecteurs re´ciproques) on peut dire que l’on a initialement la compo-
sante paralle`le a` la surface du vecteur d’onde bien plus petite que la taille de la premie`re zone
de Brillouin ( ~K << 2π
d
), c’est-a`-dire, que l’on peuple la premie`re bande d’e´nergie [Pei97].
Ainsi, on a pour condition initiale :
C
~K0(t)
n,l = δn0δl0 (6.31)
avec K0 = 0 et δij la fonction delta de Kronecker.
Nous avons effectue´ des calculs nume´riques pour e´valuer l’e´volution des Cn,l. A partir de
Cn,l nous pouvons obtenir l’e´volution des populations atomiques dans chaque bande d’e´nergie
donne´es par |Cn,l|2. On obtient rapidement une situation d’e´quilibre avec |C0,0| ≈ 0.96, c’est-
a`-dire qu’a` peine quelques atomes sont transfe´re´s sur les autres niveaux vibrationnels. On
peut donc conside´rer que la fonction atomique, e´voluant selon la fonction de Houston (6.24),
est une bonne approximation et nous avons ne´glige´ d’autres possibilite´s de transferts telles
que l’interaction avec des phonons du solide que nous calculerons par la suite.
6.4.4 Interaction avec les phonons du solide
Les atomes adsorbe´s dans le puits de potentiel interagissent avec les phonons du solide.
Ces interactions peuvent induire des transitions entre diffe´rents niveaux vibrationnels de
l’atome et peuvent induire aussi des transitions vers des niveaux libres du puits de potentiel,
c’est-a`-dire induire une de´sorption. Nous allons utiliser le formalisme de´crit dans [Gor80]
pour calculer les diffe´rents taux de transitions et e´tudier leur influence sur la dure´e de vie
d’un atome dans une bande d’e´nergie d’un niveau vibrationnel. L’interaction avec les phonons
perpendiculaires a` la surface est traite´e dans [Gor80] comme une perturbation sur la position
de la surface de fac¸on a` ce que le potentiel d’adsorption soit modifie´ V0(z)→ V0(z+δz). Selon
[Gor80] les transitions induites par phonons sont donne´es pour une transition en e´mission :
Ri,j =
2π
h¯
∑
p
ω−1p |X(i, j)|2
(
n(ph)p + 1
)
δ (Ej − Ei − h¯ωp) (6.32)
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Niveau initial\final 0 1 2
Taux (s−1) pour 4K
1 7.6× 107 - -
2 1.0× 107 4.3× 107 -
Taux (s−1) pour 10K
1 7.7× 107 - -
2 6.0× 107 4.8× 107 -
Niveau initial\final 0 1 2
Taux (s−1) pour 4K
0 - 3460 9
1 - - 34800
Taux (s−1) pour 10K
0 - 1.4× 106 1.1× 105
1 - - 1.2× 106
Table 6.1 – Tableau avec taux de transitions induits par l’interaction avec des phonons du
volume.
ou` i,j sont des niveaux vibrationnels avec j > i, ωp est la fre´quence du phonon d’e´nergie h¯ωp
et n(ph)p =
[
exp
(
h¯ωp
kBT
)
− 1
]−1
est la densite´ de modes de phonons a` la fre´quence ωp, et :
X(i, j) =
(
h¯
2MsNs
)1/2 ∫
φ∗i (z)
dV0(z)
dx
φj(z)dz (6.33)
ou` Ms et Ns sont la masse et le nombre des atomes du solide, respectivement. Pour une
transition en absorption nous avons :
Rj,i =
2π
h¯
∑
p
ω−1p |X(i, j)|2 n(ph)p δ (Ej − Ei − h¯ωp) (6.34)
et pour une transition vers le continuum d’e´tats libres (de´sorption) nous avons :
Rc,i =
2π
h¯
∑
p
ω−1p
∑
k
|X(i, k)|2
(
n(ph)p + 1
)
δ (Ek − Ei − h¯ωp) = Γi (6.35)
ou` k est la projection, dans la direction perpendiculaire a` la surface, du vecteur d’onde de
l’atome libre.
Nous avons calcule´ les taux de transition entre niveaux vibrationnels pour des tempe´ra-
tures de 4K et 10K. Les re´sultats sont montre´s sur les tableaux (6.1a) pour une transition
en absorption de phonons et (6.1b) pour une transition en e´mission de phonons.
Les taux de de´sorption calcule´s pour un atome de He adsorbe´ sur une surface de LiF,
en utilisant l’e´quation 6.35 sont Γ0 = 5.4 s
−1, Γ1 = 6175 s
−1 et Γ2 = 3.8 × 105 s−1 pour
une tempe´rature de surface T = 4K. Pour une tempe´rature de 10K nous avons trouve´
Γ0 = 5.2× 105 s−1, Γ1 = 1× 106 s−1 et Γ2 = 3.6× 106 s−1.
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E´volution des coefficients Cn,l en tenant compte de l’interaction avec les phonons
Nous avons introduit ces taux de transitions induites par les phonons dans l’e´quation 6.30
pour l’e´volution des coefficients Cn,l(t). L’e´quation 6.30 peut se re´e´crire :
ih¯ d
dt
C
K0(t)
n,l = E
K0(t)
n,l C
K0(t)
n,l +
∑
n′,l′
n′ 6=n
C
K0(t)
n′,l′
∫
dzφn′(z)V ~G(z)φn(z)
∫
d~Rχ
K0(t)
n′,l′ (
~R)ei
~G·~Rχ
K0(t)
n,l (
~R)
+
∑
m h¯Rn,mC
~K0(t)
m,l − ih¯ΓnC
~K0(t)
m,l
(6.36)
ou` nous prenons Rn,m positif pour une absorption (n > m) et ne´gatif dans le cas contraire.
Pour une tempe´rature de surface de 4K, on obtient toujours que C0,0(t) >> Cn,l(t), pour
(n, l) 6= (0, 0), signifiant que l’atome reste dans la bande fondamentale du niveau vibrationnel
le plus profond. Cependant le taux de de´sorption pour les diffe´rents niveaux d’adsorption
fait que le temps de vie des atomes dans le niveau d’adsorption est d’environ de 0,1 ms.
Il nous faut donc, pour observer les oscillations de Bloch, avoir des pe´riodes d’oscilla-
tions plus petites de 0,1 ms.
6.4.5 Trajectoires semi classiques
Nous pouvons calculer les trajectoires atomiques semi-classiques, dans le re´fe´rentiel de
la surface, en inte´grant les e´quations suivantes [Kol03] :
K˙x = −Fx
h¯
, x˙ = vx(Kx, Ky) (6.37)
K˙y = −Fy
h¯
, y˙ = vy(Kx, Ky) (6.38)
ou` vx, vy sont donne´s par l’e´quation 6.27.
Nous montrons sur la figure 6.5 un exemple de trajectoire pour lequel nous avons pris
ax = ay = 10
7g ou` ax,y = Fx,y/m et g = 9.81 m/s
2 est l’acce´le´ration de la gravite´. Nous
observons que la trajectoire est pe´riodique avec TB = 3.5 µs et une amplitude d’oscillations
de ∆x ≈ 70 µm dans chaque direction. Pour des acce´le´rations ax = ay = 103g on trouve
∆x ≈ 70 cm et TB ≈ 35 ms.
Sur la figure 6.6 nous montrons des trajectoires avec ax = 2 × 104g et ay = 3 × 104g.
Nous obtenons une trajectoire complexe sur le plan xy avec l’atome qui revient a` sa position
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Figure 6.5 – Trajectoire de l’atome dans le re´fe´rentiel de la surface quand il est soumis a` une
acce´le´ration exte´rieure ax = ay = 10
7g
initiale apre`s avoir fait trois oscillations sur l’axe y.
Les valeurs de TB et ∆E obtenues indiquent que ce syste`me n’est pas le meilleur pour
observer des oscillations de Bloch. En effet, pour avoir des pe´riodes suffisamment petites
par rapport a` la dure´e de vie dans le niveau vibrationnel le plus profond (≈ 0.1 ms) et des
amplitudes d’oscillations petites par rapport aux tailles possibles de cristal sans de´faut il
nous faut utiliser des forces trop grandes pour que cela soit expe´rimentalement faisable.
Pour observer des oscillations de Bloch pour des atomes adsorbe´s sur une surface il
nous faut trouver des syste`mes pour lesquels nous avons des bandes d’e´nergie de largeur plus
petite afin de re´duire TB et ∆E.
6.5 Super-re´seau
Afin de voir quelle solution chercher pour avoir un syste`me plus ade´quat pour l’ob-
servations d’oscillations de Bloch, nous avons calcule´ comment varie ∆E si on varie les
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Figure 6.6 – Trajectoire de l’atome dans le re´fe´rentiel de la surface soumis a` une acce´le´ration
exte´rieure ax = 2× 104g et ay = 3× 104g
parame`tres de constante du re´seau d et de corrugation h pour un potentiel du type Morse
corrugue´ (e´quation 6.3).
Sur la figure 6.7 on montre la variation de ∆E quand on varie la constante du re´seau d.
On trouve que ∆E diminue exponentiellement avec d. Ceci permet d’avoir pour d = 5A˚ des
largeurs de bande environ 25 fois plus petites que pour d = 2.84 A˚ (valeur pour une surface
de LiF). Cela nous permet d’avoir des amplitudes d’oscillations plus petites qu’une centaine
de microme`tre pour des acce´le´rations de 106g. Cependant, le gain sur la pe´riode d’oscillation
est d’a` peine un facteur 2 car TB ∝ 1d .
Nous avons fait une e´tude similaire en variant le parame`tre de corrugation h, mais les
valeurs de ∆E semblent eˆtre moins sensibles a` ce parame`tre. En effet pour une variation de
h = 0.05 A˚ a` h = 0.2 A˚ (voir figure 6.8) nous n’avons obtenu qu’une variation d’un facteur
2 sur ∆E. La de´pendance de ∆E en fonction de h suit approximativement une loi de puis-
sance. La puissance obtenue a` partir de nos calculs est de −0.46.
Les re´sultats obtenus en variant d et h indiquent que pour diminuer la largeur de la
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Figure 6.7 – Variations de la largeur de bande d’e´nergie en fonction de la constante de re´seau
d.
bande, il est plus efficace de modifier la constante du re´seau. Une solution possible pour
l’observation d’oscillations de Bloch pour des atomes adsorbe´s est de construire un super
re´seau, comme celui montre´ sur la figure 6.9, avec la construction de marches sur la surface.
Dans une surface du type de celle montre´e sur la figure 6.9 on a un potentiel qui peut eˆtre
donne´ par :
V (x, z) =

V0(z) pour (q − 1)d < x < (2q − 1)d/2
V0(z + z0) pour (2q − 1)/2 < x < qd
(6.39)
avec q entier et V0(z) pris comme dans l’e´quation 6.5. Le potentiel donne´ ci-dessus est
pe´riodique, de pe´riode d. Pour ce potentiel, on obtient les e´le´ments de l’expansion de Fourier :
VG =
i
nπ
∫
dzφ∗n(z) (V0(z + z0)− V0(z))φn(z), pour n impair
VG = 0, pour n pair
(6.40)
En se´lectionnant z0 on peut varier la valeur deD =
∫
dzφ∗n(z) (V0(z + z0)− V0(z))φn(z).
Nous admettrons D = 0.1 meV. Sur la figure 6.10 nous montrons la variation de la largeur
de bande en fonction de la pe´riodicite´ du super-re´seau. Ce re´sultat indique que l’utilisation
d’un super-re´seau constitue une solution pour l’observation d’oscillations de Bloch d’atomes
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Figure 6.8 – Variation de la largeur de bande d’e´nergie en fonction du parame`tre de corru-
gation h.
adsorbe´s. En effet, pour une acce´le´ration de 105g et une pe´riodicite´ de 2.25 nm, nous ob-
tenons des amplitudes d’oscillations ∆x ≈ 10 µm et une pe´riode TB ≈ 10 µs, largement
acceptables expe´rimentalement.
6.6 Conclusion
Dans ce chapitre nous avons propose´ un nouveau syste`me pour l’observation d’oscilla-
tions de Bloch : des atomes adsorbe´s sur une surface cristalline.
Nos e´tudes pre´liminaires avec le syste`me constitue´ d’un atome d’He sur une surface
de LiF, montrent que pour ce syste`me nous devons utiliser des forces trop grandes pour
une re´alisation expe´rimentale. Ceci est duˆ au fait que les pe´riodes d’oscillations doivent eˆtre
petites par rapport au temps de vie des atomes adsorbe´s dans le niveau vibrationnel le plus
profond, limite´ par l’interaction avec les phonons du solide.
Afin de re´duire la largeur de bande pour re´duire l’amplitude d’oscillation, nous avons
fait des calculs pre´liminaires, en conside´rant un super-re´seau constitue´ par des marches
de potentiel sur la surface. Nous obtenons des caracte´ristiques de trajectoires acceptables
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Figure 6.9 – Illustration d’un super-re´seau obtenu par construction de marches au long de la
surface.
expe´rimentalement, indiquant que le super-re´seau est un chemin possible pour l’observation
d’oscillations de Bloch pour des atomes absorbe´s.
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Figure 6.10 – Variation de la largeur de bande d’e´nergie en fonction de la pe´riodicite´ d du
super-re´seau.
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Conclusion ge´ne´rale
Nous avons dans cette the`se e´tudie´ diffe´rents aspects de l’interaction atome-surface.
Nous avons aussi observe´ des re´sonances supple´mentaires autour des transitions 6S1/2 →
8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2 du ce´sium.
Nous avons, en collaboration avec l’e´quipe ≪ Grandeurs radiatives et thermiques des
mate´riaux ≫ du CEMHTI d’Orle´ans, re´alise´ des spectre de re´flectance sur des surfaces
de saphir, CaF2 et BaF2 pour des tempe´ratures entre 22˚ C et 500˚ C. En ajustant ces
spectres avec un mode`le semi-quantique pour la constante die´lectrique nous avons obtenu la
de´pendance en tempe´rature de la constante die´lectrique de ces mate´riaux, dans une gamme
de tempe´rature pour laquelle il y avait peu de donne´es disponibles dans la litte´rature et qui
e´taient de plus en de´saccord entre elles. La connaissance de la de´pendance en tempe´rature
de la constante die´lectrique nous a permis de raffiner les pre´dictions the´oriques par rap-
port aux calculs faits en utilisant la constante die´lectrique a` tempe´rature ambiante pour
l’interaction vdW pour le Cs(8P3/2). Les pre´dictions the´oriques ne sont pas beaucoup mo-
difie´es pour l’interaction avec une surface de CaF2, car depuis le niveau 8P3/2, la transition
la plus importante pour l’interaction de vdW se situe sur les ailes de la re´sonance de sur-
face. Toutefois pour des tempe´ratures au dessus de 300˚ C une modification de la constante
die´lectrique statique de´duite des ajustements induit une variation moins rapide de C3 avec la
tempe´rature. Pour le BaF2, la re´sonance de surface est plus proche de la transition atomique
dominante. L’e´largissement et le de´placement des modes de surface avec la tempe´rature di-
minuent, en principe, la contribution du terme re´sonnant, induisant une remonte´e de C3 a` des
tempe´ratures supe´rieures a` 200˚ C. L’interaction de vdW, re´pulsive a` des basse tempe´ratures,
devrait redevenir attractive autour de 500˚ C. Aucun changement sensible n’est pre´dit pour
le saphir.
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Nous avons re´alise´ des mesures de re´flexion se´lective pour les transitions atomiques de
ce´sium 6S1/2 → 8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2 a` l’interface avec une surface de saphir et de CaF2.
Ce sont les premie`res mesures de RS faites sur des raies aussi excite´es a` l’interface avec une
surface CaF2 et les premie`res mesures de RS effectue´es pour une transition menant au niveau
8P1/2.
La valeur de C3 obtenue pour l’interaction du niveau 8P3/2 avec la surface saphir est
de 65± 15 kHz× µm3, similaire a` celle trouve´e auparavant dans l’e´quipe [Cha07] et environ
1.5 fois supe´rieure aux pre´dictions the´oriques. A l’interface avec le CaF2 on trouve C3 =
70±20kHz× µm3, ce qui est bien supe´rieur aux pre´dictions the´oriques (≈ 10kHz× µm3) et
incompatible avec celles-ci. Des re´sultats similaires sont trouve´s pour le niveau 8P1/2. Nous
avons cependant ve´rifie´ que les ajustements des spectres de RS obtenus sont compatibles
avec un potentiel de type vdW en −C3/z3, mais incompatibles avec un potentiel du type
−C2/z2, qui peut eˆtre induit par des charges distribue´es sur la surface. Cette capacite´ a`
discriminer entre ces deux potentiels ([Shi74],[Che92]) n’e´tait a` priori pas e´vidente, d’autant
que le recouvrement partiel des composantes hyperfines parait rendre moins typiques les
diffe´rences entre les formes de raie. En effet, les ajustements obtenus en utilisant le potentiel
−C2/z2 ont une ≪ qualite´ visuelle ≫ similaire a` ceux obtenus pour un ajustement vdW. La
non-compatibilite´ du potentiel −C2/z2 se voit par un de´placement des raies (non induit par
vdW) vers le bleu et non nul a` l’extrapolation a` T = 0. Cependant nous ne pouvons pas
ne´gliger la possibilite´ d’un me´lange entre un potentiel −C3/z3 et −C2/z2 (le premier e´tant
dominant) qui pourrait justifier les imperfections de nos ajustements.
Nous pensons que la non-concordance entre expe´rience et the´orie peut eˆtre due a` une
modification de la nature de la surface. En effet, l’observation d’une absorption dans le bar-
reau CaF2 indique que celui-ci est devenu poreux de sorte qu’une modification de la structure
du CaF2 ne peut eˆtre ne´glige´e. Un tel changement peut modifier les re´sonances de surfaces ou
meˆme, interdire l’existence des polaritons de surface par l’introduction de de´fauts empeˆchant
leur propagation. La de´gradation de la structure cristalline du CaF2 peut eˆtre induite par les
contraintes thermiques dues au gradient de tempe´rature auquel est soumis le barreau. Des
chocs me´caniques induits par des explosions de gouttes de ce´sium dans l’interstice peuvent
aussi modifier la surface, meˆme si aucun changement n’a e´te´ note´ sur les formes de raies
de RS apre`s une visible cassure d’une partie de la surface suite a` une explosion de Cs. Les
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modifications de l’amplitude et de l’e´largissement des spectres a` l’interface avec le CaF2 avec
la tempe´rature de la surface peuvent eˆtre e´ventuellement explique´es par la pre´sence d’une
autre espe`ce (dime`res de ce´sium, par exemple) qui modifierait les collisions et la population
atomique d’e´quilibre. Nous travaillons a` des densite´s de ce´sium assez e´leve´es (augmentation
des collisions) et sondons des atomes assez proches de la surface (z ≈ λ/2π ≈ 60 nm), ce
qui peut rendre les trajectoires non-balistiques. La proximite´ de la surface peut aussi faire
que la rugosite´ (certainement augmente´e par les diverses cassures) de la surface introduise
des facteurs ge´ome´triques dans la distance atome-surface. Toutes ces conside´rations peuvent
eˆtre a` l’origine des imperfections des ajustements et peuvent modifier la valeur de C3 obtenue.
Une expe´rience de RS sur une transition menant au niveau Cs(7D3/2) aux interfaces
de saphir et CaF2 est actuellement en cours dans l’e´quipe. Le Cs(7D3/2) a des transitions en
e´mission vers les niveaux 8P3/2 et 8P1/2 qui sont syme´triques de celles e´tudie´es dans cette
the`se. Observer l’influence de ces couplages sur C3 peut nous donner des informations sur les
re´sultats que nous avons obtenus. La recherche de l’effet du couplage re´sonnant en absorption
atomique et e´mission thermique de la surface peut se faire a` l’interface avec le BaF2, pour
laquelle le changement attendu de C3 avec la tempe´rature pour le Cs(8P3/2) est assez specta-
culaire (interaction re´pulsive a` tempe´rature ambiante). Cependant de nombreux proble`mes
(fragilite´ du barreau BaF2, e´ventuelle e´vaporation des atomes de fluor,...) nous ont empeˆche´
jusqu’a` pre´sent de disposer d’une cellule avec feneˆtre en BaF2, qui est en cours de fabrica-
tion par nos collaborateurs arme´niens. En plus de l’inte´reˆt d’e´tudier des effets thermiques en
e´lectrodynamique quantique de cavite´, le changement de C3 avec la tempe´rature peut avoir
des applications inte´ressantes telles que : la possibilite´ de controˆler l’interaction de vdW
par changement de la tempe´rature de la surface (e´ventuellement en la rendant re´pulsive),
permettant la manipulation d’atomes a` proximite´ de la surface ; ou la possibilite´ de pie´ger
des atomes interagissant de fac¸on re´pulsive avec deux parois d’une cellule mince [Lai98]. Les
effets de tempe´rature dans une cellule ultra-mince (cavite´) avec suppression/amplification de
certains modes e´mis par les surfaces, y compris pour des situations ou` les parois sont a` des
tempe´ratures diffe´rentes, seraient aussi tout a` fait inte´ressants. Il est aussi envisageable de
chercher a` observer des effets d’un couplage re´sonnant avec les modes de polaritons de surface
(excite´s thermiquement) pour un niveau fondamental : en effet, les niveaux fondamentaux
de mole´cules ont des transitions permises qui se situent dans l’infrarouge thermique, de sorte
que ces effets pourraient vraisemblablement eˆtre explore´s.
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Nous avons observe´ des re´sonances supple´mentaires dans la largeur Doppler des tran-
sitions 6S1/2 → 8P3/2 et 6S1/2 → 8P1/2. Les principales caracte´ristiques de ces re´sonances
supple´mentaires sont : l’invariance de leur positions pour diffe´rentes conditions expe´rimentales
et de propagation des faisceaux ; la de´pendance non-line´aire de leur amplitude avec l’in-
tensite´ du faisceau sonde ; la non-observation de la structure hyperfine sur ces re´sonance
malgre´ une largeur plus petite que la largeur de la structure hyperfine du niveau 8P3/2 ;
un temps relativement long pour l’apparition des re´sonances supple´mentaires indiquant un
processus de pompage optique. Ces diffe´rentes caracte´ristiques nous font penser que ces
re´sonances supple´mentaires correspondent a` la formation de dime`res, et a` l’observation de
raies spe´cifiques aux niveaux peuple´s de ces dime`res. Notons que nous avons observe´ ces
re´sonances supple´mentaires a` des tempe´ratures proches de l’ambiante pour lesquelles la
population d’e´quilibre de dime`res forme´s par collision a` trois atomes est ne´gligeable. Des
expe´riences avec deux faisceaux de fre´quences diffe´rentes indiquent que la formation des
dime`res est compatible avec un processus impliquant une se´lection de vitesse. Des expe´riences
comple´mentaires peuvent eˆtre envisage´es pour confirmer que les re´sonances supple´mentaires
correspondent bien a` des raies de dime`res, telles que : utilisation d’une source accordable sur
une large bande pour sonder les niveaux rovibrationnels spe´cifiques e´ventuellement forme´s ;
analyse spectrale de la fluorescence pour une irradiation faisant apparaˆıtre les re´sonances
supple´mentaires ; un laser sur la raie D1 peut aussi eˆtre utilise´ pour modifier la distribution
de vitesse d’un sous-niveau atomique fondamental (en pompant une classe de vitesse choisie)
et obtenir, ainsi, des informations sur la formation des re´sonances supple´mentaires (se´lection
de vitesse).
La complexite´ de la vapeur, avec pre´sence de diffe´rentes espe`ces (atomes, dime`res...) et
un e´ventuel changement de l’e´quilibre de population en pre´sence du faisceau laser, peut faire
que nous obtenions, avec la technique de RS, un me´lange de formes de raies correspondant
aux diffe´rentes re´ponses de chaque espe`ce (polarisabilite´s diffe´rentes selon les espe`ces ; popu-
lation d’e´quilibre qui de´pend de la distance atome-surface...). Ceci est susceptible conduire
a` des erreurs sur les valeurs de C3 et sur les ajustements obtenus.
Nous avons aussi e´tudie´ the´oriquement l’interaction atome-surface dans un re´gime de
distance beaucoup plus courte ( quelques dixie`mes de nm). Nous avons e´tudie´ des pro-
prie´te´s de transport quantique pour des atomes a` l’e´tat fondamental adsorbe´s sur une sur-
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face die´lectrique cristalline a` basse tempe´rature (quelques K). Plus spe´cifiquement, nous
proposons le syste`me ≪ atome adsorbe´ + force externe ≫ pour l’observation du phe´nome`ne
d’oscillations de Bloch, en faisant usage de l’aspect a` priori pe´riodique du potentiel re´pulsif de
courte porte´e pour l’interaction atome-surface. Nous avons re´alise´ des calculs pour un atome
d’he´lium adsorbe´ sur une surface de LiF, la force externe e´tant obtenue par acce´le´ration
de la surface. Nos calculs montrent que pour des forces raisonnables, les trajectoires oscil-
lantes obtenues ont une amplitude et une pe´riode trop grandes pour eˆtre re´alisables. Avec
des calculs pre´liminaires, nous pouvons sugge´rer qu’en utilisant un super-re´seau construit a`
partir de marches sur la surface, des trajectoires plus raisonnables peuvent e´ventuellement
eˆtre obtenues.
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